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This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



2. This REPORT consists of a total of 



8 



sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 
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I2<J 
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IV 
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V 




VI 
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VII 
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1 6 December 2000 ( 1 6. 1 2,00) 


Date of completion of this report 

22 October 2001 (22.10.2001) 
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Facsimile No. 


Authorized officer 

Telephone No. 
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PCT/DEOO/02163 



1. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of {RepUuxment sheets which have beenjumished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

I I the international application as originally filed. 

the description, pages ^'^Q , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

pages , filed with the letter of 



the claims. 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



[-15 



as originally filed, 

as amended under Article 1 9, 

filed with the demand, 

filed with the letter of 

filed with the letter of 



10 October 2001 (10.10.200n 



the drawings. 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



l/l 



as originally filed, 
filed with the demand, 
filed with the letter of 
filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 
I I the description, pages 

I I the claims, Nos. 

I I the drawings, sheets/fig 



3. 



This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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Supplemental Box 

(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 



Continuation of: 1.5 



The subject matter of Claims 14 and 15 goes beyond 
the disclosure in the international application as 
filed' (PCT Article 34 (2) (b)). Insofar as could be 
determined here, the original disclosure contains 
no indication of the use of metal oxide or hydrated 
metal oxide dispersions for producing coatings or 
catalyst carriers. The original Claims 16 and 17 
use the metal oxides or hydrated metal oxides 
themselves therefor. 



Furthermore, the subject matter of Claim 9 is not 
supported by the original disclosure. The 
processing of a modified aluminum hydrate 
dispersions into moulded components is not 
contained in the original application. 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 


1 . Statement 

Novelty (N) 


Claims 


1-10, 12-15 


YES 




Claims 




11 


NO 


Inventive step (IS) 


Claims 




15 


YES 




Claims 


1 


-14 


NO 


Industrial applicability (lA) 


Claims 


1 


-15 


YES 




Claims 






NO 



2. Citations and explanations 



1. The subject matter of Claim 13 is not novel (PCT 

Article 33 (2)) and the subject matter of Claims 1-10 
and 12-13 is not inventive (PCT Article 33(3)) with 
respect to prior art documents Dl, D2, D3 and D4 . 



1.1 US-A-4 07 6 638 (Dl) discloses the production of 
aluminum oxide dispersions, having an aluminum 
content of 15 to 25 percent by weight, by reacting 
aluminum oxide with a mixture of oil-soluble 
sulfonic acids and carboxylic acids* The aluminum 
oxide is produced using the same method as in the 
present application. The crystallite size is 6 to 11 
nm. The particle size as sieve fraction is up to 80% 
smaller than 45 ym. A particle size, measured by 
means of PCS in dispersion, is not disclosed. 
However, on the basis of the same production and the 
same crystallite size, it can be regarded as 
implicit that the aluminum oxide in dispersion will 
have the same particle size. In Example 5, the 
aluminum oxide dispersion is produced exclusively 
using dodecylbenzene sulfonic acid in the presence 
of xylene (see Dl : column 2, line 23 to column 3, 
line 26, Example 5, Claims 1-2, 10-11) . 
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The subject matter of Claims 1, 2, 4-6 and 8 
therefore differs from that of Dl in that drying and 
(re) dispersing in organic solvents' is undertaken, 
while in Dl, only the solvent is evaporated and 
undispersed solid matter is removed by 
centrif ugation . In consideration of the fact that no 
advantages are recognized for said drying and 
dispersing and since these are conventional method 
steps, these distinguishing features do not 
establish an inventive step. 

Furthermore, the novelty of the subject matter of 
Claim 11 is anticipated by the disclosure of Dl. 
There is no supporting evidence that the additional 
steps of drying and (re) dispersing change the 
properties of the metal oxide dispersion. 

1.2 US-A-4 123 231 (D2) discloses aluminum oxide 

dispersions having an aluminum content of greater 
than 20%. The original aluminum oxide is produced 
according to the same method as in the present 
application. The particle size as sieve fraction is 
up to 80% smaller than 45 ym. A particle size, 
measured by means of PCS in dispersion, is not 
disclosed. However, on the basis of the same 
production and the same crystallite size, it can be 
regarded as implicit that the aluminum oxide in 
dispersion will have the same particle size. The 
crystallite size, measured by the 021 reflection, is 
likewise not disclosed; however, a dispersion of 4.8 
nm is specified. Nevertheless, on the basis of the 
same production, these parameters can be regarded as 
implicit. The dispersion is produced by reacting 
this aluminum oxide powder with an oil-soluble 
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sulfonic acid, such as dodecylbenzene sulfonic acid, 
for example, in a hydrocarbon solvent in the 
presence of an aqueous mineral acid. The water is 
removed by distillation (see D2: column 3, lines 4- 
12, lines 32-58, examples. Claims 1-4, 10) . 



The subject matter of Claims 1, 2, 4-6 and 8 
therefore differs from that of D2 in that drying and 
(re) dispersing is undertaken in an organic solvent, 
while in D2, only the water is removed by means of 
codistillation with the aromatic solvent and a 
subsequent phase break. In consideration of the fact 
that no advantages are recognized for the drying and 
dispersing and since these are conventional method 
steps, these distinguishing features do not 
establish an inventive step. 



The subject matter of Claim 11 is furthermore 
anticipated by the disclosure of D2. There is no 
supporting evidence that the additional steps of 
drying and (re) dispersing change the properties of 
the metal oxide dispersion. 

1.3 US-A-3 867 296 (D3) discloses the production of an 

aluminum oxide dispersion having an aluminum content 
of at least 5 percent by weight. The original 
aluminum oxide is produced according to the same 
method as in the present application. The 
crystallite size is 6 to 11 nm. The particle size as 
sieve fraction is up to 80% smaller than 45 pm. A 
particle size, measured by means of PCS in 
dispersion, is not disclosed. However, in Example 
II, the particle size, determined by means of an 
electron microscope, is disclosed as smaller than 
100 nm, the majority being even smaller than 10 nm. 
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However, on the basis of the same production, the 
same crystallite size and a same particle size in 
dispersion measured by means of EM, it can be 
regarded as implicit that the aluminum oxide in 
dispersion measured by means of PCS will have the 
same particle size as claimed. To produce the 
dispersion, initial mixing of the aluminum oxide 
with an oil-soluble sulfonic acid, a carboxylic acid 
with at least 8 carbon atoms, an oleaginous carrier 
and a hydrocarbon solvent that can be evaporated is 
carried out and thereafter the solvent is evaporated 
(see D3 : Claim 1; column 2, line to column 3, 
line 5 6; column 4, line 4 6 to column 5, line 3; 
Example 2) . 



The subject matter of Claims 1, 2, 4-6 and 8 
therefore differs from that of D3 in that drying and 
(re) dispersing is undertaken in organic solvents, 
while in D3, the dispersing agent is added and the 
water and the solvent are distilled off or removed 
by stripping. In consideration of the fact that no 
advantages are recognized for the drying and 
dispersing and since these are conventional method 
steps, these distinguishing features do not 
establish an inventive step. 

Furthermore, the subject matter of Claim 11 is 
anticipated by the disclosure of D3 . There is no 
supporting evidence that the additional steps of 
drying and (re) dispersing change the properties of 
the metal oxide dispersion. 



1.4 EP-A-0 736 491 (D4) discloses reacting an aqueous 
solution of boehmite with a sulfonic acid. As a 
sulfonic acid, p-toluenesulf onic acid, among others. 
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is cited. The crystallite thickness perpendicular to 
the 010 surface is 8.1 nm. The particle size is 
maximally 300, preferably 200 nm. The resulting 
aqueous aluminum oxide sol can be mixed with 
compounds such as PVA or hydroxycellulose to apply a 
coating for a synthetic material film or paper (see 
D4: Claims 1, 6 and 8; page 2, lines 36-45 and 53- 
54; page 3, lines 7-9, 15-17, 42-46 and 53-55; page 
4, lines 3-5; Example 5; page 6, lines 26-30) . 

Document D4 therefore differs from the claimed 
method in that the aqueous aluminum oxide solution 
is not dried and subsequently dispersed in an 
organic solvent. This difference is also found again 
in the claimed metal oxide dispersion. In light of 
the disclosure of D2, it is familiar to a person 
skilled in the art that the aluminum oxide modified 
with sulfonic acid can be maintained in both aqueous 
and organic dispersions. Therefore, the subject 
matter of Claims 1-3, 5-6, 8, 11-12 and 14 is not 
inventive with respect to D4 . 

Dependent Claims 7, 9-10 and 13 likewise appear to 
contain no features which, combined with the 
features of any independent claim to which they 
refer, would lead to inventive subject matter. 

Since the available prior art contains no supporting 
evidence to use aluminum oxides modified with 
sulfonic acid to produce catalyst carriers, an 
inventive step is recognized for such a use. 



1.5 



2. 
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Supplemental Box 

(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 



Continuation of: VIII 



1. The expressions ''diluent or solvent" is vague and 

unclear. Therefore the scope of protection of Claim 
1 is not clearly defined. Additionally, water is 
one of the most widely known diluents and solvents, 
and an internal contradiction arises if the 
alternative is provided between the presence of a 
primarily aqueous medium or the absence of a 
diluent or solvent. Accordingly, the subject matter 
of Claim 1 lacks clarity (PCT Article 6) . 



2. The subject matter of Claim 9 lacks clarity. The 
back-reference to the preceding claims only makes 
sense for those claims containing aluminum hydrate; 
however. Claim 1 contains no aluminum hydrate. 
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PCT 



INTERNATiONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
D-99005 PCT 


siehe MItteilung uber die Ubersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vortaufigen PrOfungsberichts (Fomiblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 


Internationales AnmeldedatumfTa^^o/rafcOa/J/'; 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 


PCT/DEOO/02163 


06/07/2000 


07/07/1999 


Internationale Patentklassifikation (IPK) Oder nationale Klassifikation und IPK 
B01J13/00 


Anmelder 






SASOL GERMANY GMBH et al. 







1. DIeser internationale vorldufige PrOfungsbericht wurde von der mit der internationalen vortaufigen Prufung beauftragten 
Beh&rde erstetit und wird dem Anmelder gemdB Artikel 36 Obermittelt. 

2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 8 BIdtter einschlleBItch dieses Deckblatts. 

S AufBerdem liegen dem Berlcht ANLAGEN bel; dabei handelt es sfch urn Blatter mit Beschrerbungen, Anspruchen 
und/oder Zerchnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regei 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaitungsrichtlinien zum PCT) 

Oiese Aniagen umfassen Insgesamt 3 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

I S Grundlage des Berichts 
Prioritat 

□ Keine Erstetlung eines Gutachtens fiber Neuheit. erfinderische TStigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 

IV □ Mangelnde Einheitlichkeit der Eriindung 

Begrundete Feststeilung nach Artikel 35(2) hinsichtirch der Neuheit, der erfinderischen TStigkeit und der 
gewerbltchen Anwendbarkeit; Unterlagen und ErklSrungen zur StOtzung dieser Feststeilung 

Bestimmte angefCihrte Unterlagen 

Bestimmte MSngel der internationalen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



w 


□ 


111 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


Vlll 


(Si 



Datum der Einreichung des Antrags 
16/12/2000 



Datum der FertigsteUung dieses Berichts 
22.10.2001 



Name und Postanschrift der mil der Internationalen vortaufigen 
Prufung t}eauftragten Behdrde: 

Europaisches Palentamt 

mi ^^^298 MOnchen 

Tel +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 
Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediansteter 
Jourdan, A 

Tel. Nr. +49 89 2399 8349 
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INTERNATIONALER VORLXUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/DEOO/021 63 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Hinsichtlich der Bestandteile der internationalen Anmeidung {Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine 
Aufforderung nach Artikef 14 bin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich 
eingereicht" und sind ihm nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten (Regein 70, 16 and 70. 17)}: 
Beschreibung, Seiten: 

1-10 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1 -1 5 mit Telefax vom 1 0/1 0/2001 

Zeichnungen, Blatter: 

1/1 ursprOngllche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behdrde In der Sprache, in der 
die Internationale Anmeidung eingereicht worden ist, zur Verfugung Oder warden in dieser eingereicht, sofem 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben jst. 

Die Bestandteile standen der Behdrde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht: dabei handelt es sich urn 

□ die Sprache der Obersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Verdffentlichungssprache der Internationalen Anmeidung (nach Regel 48,3(b)). 

□ die Sprache der Obersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeidung offenbarten Nucleotrd- und/oder Aminosauresequenz ist die 
Internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden. das: 

□ in der internationalen Anmeidung in schriftticher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeidung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behdrde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbamngsgehalt der internationalen Anmeidung Im Anmeldezeitpunkt hinausgeht. wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgend^ Unterlagen fortgefallen: 
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□ 

n 
□ 



Beschreibung. 

Anspruche, 

Zeichnungen, 



Seiten: 

Nr.: 

Blatt: 



5. IS Dieser Bericht ist ohne Berucksichtlgung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, tst unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 

beizufugen). 

siehe Beiblatt 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinslchtlich der Neuheit, der erf inderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 



Feststellung 
Neuheit (N) 

Erfindertsche Tatigkeit (ET) 
Gewerblrche Anwendbarkeit (OA) 



Ja: Anspruche 
Nein: Anspruche 

Ja: AnsprOche 
Nein: Anspruche 

Ja: Anspruche 
Nein: Anspruche 



1-10,12-15 
11 

15 
1-14 

1-15 



2. Unterlagen und Erklarungen 
slehe Beiblatt 



VIH. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



2ur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen Oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in voHem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 
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I. Der Gegenstand der Anspruche 14 und 15 geht uber die Offenbarung in den 
ursprunglich eingereichten Unterlagen hinaus (Artikel 34(2)b) PCT). Soweit hier 
festgestellt warden konnte, enthalt die ursprungliche Offenbarung keinen Hinweis 
auf die Verwendung von Metalloxid bzw, Metallaquoxid- Oispersionen zur 
Herstellung von Beschichtungen oder Katalysatortragern. Die ursprunglichen 
Anspruche 16 und 17 setzen dafiir die Metalloxide bzw. Metallaquoxide selbst ein. 

Weiterhin ist der Gegenstand des Anspruchs 9 nicht durch die ursprungliche 
Offenbarung gestutzt. Die Verarbeitung von modifizierter Tonerdehydrat- 
Dispersion zu Formkorpern ist in den ursprunglichen Anmeldeunterlagen nicht 
enthalten. 

V. 

1. Der Gegenstand des Anspruchs 1 1 ist nicht neu (Artikel 33(2) PCT) und der 
Gegenstand der Anspruche 1-10 und 12-13 ist nicht erfinderisch (Artikel 33(3) 
PCT) gegenuber dem Stand der Technik D1, D2, D3 und D4. 

1.1 US-A-4 076 638 (D1 ) offenbart die Herstellung von Aluminiumoxid-Dispersionen 
mit einem Aluminiumgehalt von 15 bis 25 Gew% durch Umsetzung von 
Aluminiumoxid mit einer IVIIschung von olloslichen Sulfonsauren und 
Carboxylsauren. Das Aluminiumoxid wird durch das gleiche Verfahren wie in der 
vorliegenden Anmeldung hergestellt. Die KristallitgroBe betragt 6 bis 1 1 nm. Die 
PartikelgroBe als Siebfraktion ist zu 80% kleiner als 45 jim. Eine PartikelgroBe, 
gemessen mit PCS in Dispersion, wird nicht offenbart, Aufgrund der gleichen 
Herstellung und der gleichen KristallitgroBe kann jedoch als implizit angesehen 
werden, dass das Aluminiumoxid in Dispersion die gleiche PartikelgroBe haben 
wird. In Beispiel 5 wird die Aluminiumoxid-Dispersion ausschlieBlich unter 
Verwendung von Dodecylphenylsulfonsaure in Anwesenheit von Xylol hergestellt. 
(Siehe D1: Spalte 2, Zeile 23 bis Spalte 3, Zeile 26, Beispiel 5, Anspruche 1-2,10- 
11) 

Der Gegenstand der Anspruche 1,2,4-6,8 unterscheidet sich daher von D1 darin, 
dass eine Trocknung und (Re)dispergierung in organischen Losungsmlttein 
vorgenommen wird wahrend in D1 nur das Losungsmittel verdampft und nicht- 
dispergierter Feststoff durch Zentrifugieren entfernt wird. In Anbetracht der 
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Tatsache, dass fur das Trocknen und Dispergleren keine Vorteile erkennbar sind 
und da dies ubiiche Verfahrensschritte sind, konnen diese unterscheldenden 
Merkmale keine erfinderlsche Tatigkelt begrunden. 

Der Gegenstand des Anspruchs 1 1 wird weiterhin durch die Offenbarung von D1 
neuheitsschadlich vorweggenommen. Es gibt keinen Anhaltspunkt dafur, dass die 
zusatzllchen Schritte Trocknen und (Re)dispergieren die Eigenschaften der 
Metalloxiddispersion an sich verandem. 

1.2 US-A-4 123 231 (D2) offenbart Aiurr.iniumoxid-Dispersionen mit einem 

Aluminiumgehalt von mehr als 20%. Das Ausgangsaluminlumoxid wird nach dem 
gleichen Verfahren hergesteKt wie das in vorliegenden Anmeldung. Die 
PartikelgroBe als Siebfraktion ist zu 80% kleiner als 45 ^m. Eine PartikelgroBe, 
gemessen mit PCS in Dispersion, wird nicht offenbart. Aufgrund der gleichen 
Herstellung und der gleichen KristallitgroBe kann jedoch als implizit angesehen 
werden, dass das Aiuminiumoxid in Dispersion die gleiche PartikelgroBe haben 
wird. Die KristallitgroBe, gemessen uber den 021 Reflex, wird ebenfalls nicht 
offenbart, jedoch wird eine Dispersion von 4,8 nm angegeben. Aufgrund der 
gleichen Herstellung konnen diese Parameter jedoch als implizit angesehen 
werden. Die Dispersion wird durch Umsetzung dieses Aluminiunoxidpulvers mit 
einer olloslichen Sulfonsaure, wie z.B. Dodecylphenylsuifonsaure, In einem 
Kohlenwasserstofflosungsmittel in Gegenwart einer waBrigen Mineralsaure 
hergestellt. Das Wasser wird durch Distillation entfernt. (Siehe D2: Spalte 3, 
Zeiien 4-12, Zeilen 32-58, Beispiele, Anspruche 1-4,10) 

Der Gegenstand der Anspruche 1 ,2.4-6.8 unterscheidet sich daher von D2 darin, 
dass eine Trocknung und (Re)dispergierung in organischen Losungsmittein 
vorgenommen wird wahrend in D2 nur das Wasser durch Kodistillatlon mit dem 
aromatlschen Losungsmittel und anschlieBender Phasentrennung entfernt wird. In 
Anbetracht der Tatsache, dass fur das Trocknen und Dispergleren keine Vorteile 
erkennbar sind und da dies ubiiche Verfahrensschritte sind, konnen diese 
unterscheidenden Merkmale keine erfinderische Tatigkeit begrunden. 

Der Gegenstand des Anspruchs 1 1 wird weiterhin durch die Offenbarung von D2 
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neuheitsschadlich vorweggenommen. Es gibt keinen Anhaltspunkt dafur, dass die 
zusatzlichen Schritte Trocknen und (Re)dispergieren die Eigenschaften der 
Metalloxiddispersion an sich verandern. 

1 .3 US-A-3 867 296 (D3) offenbart die Herstellung von Aluminiumoxid-Dispersion mit 
einem Aluminiumgehalt von wenigstens 5 Gewichtsprozent. Das 
Ausgangsaluminiumoxid wird durch das gleiche Verfahren wie in der vorliegenden 
Anmeldung hergestellt. Die KristallitgroBe betragt 6 bis 1 1 nm. Die PartikelgroBe 
als Siebfraktion ist zu 80% kleiner als 45 \im, Eine PartikelgroBe, gemessen mit 
PCS in Dispersion, wird nicht offenbart. Jedoch wird in Beispiel (I die 
PartlkelgroBe, bestimmt mittels Elektronenmikroskopie, als kleiner 100 nm, in der 
Mehrheit sogar kleiner 10 nm, offenbart. Aufgrund dergleichen Herstellung, der 
glelchen KristallitgroBe und einer gleichen PartikelgroBe in Dispersion gemessen 
mit EM kann jedoch als implizit angesehen werden, dass das Aluminiumoxid in 
Dispersion gemessen mit PCS die gleiche PartikelgroBe wie beansprucht haben 
wird. Zur Herstellung der Dispersion wird das Aluminiumoxid mit olloslicher 
Sulfonsaure, einer Carboxylsaure mit wenigstens 8 Kohlenstoffatomen, einem 
olartigen Trager und einem verdampfbarem Kohlenwasserstofflosungsmittel 
vermischt, danach wird das Losungsmittel verdampft. (Siehe D3: Anspruch 1 , 
Spalte 2, Zeile 42 - Spalte 3, Zeile 56, Spalte 4, Zeile 46 bis Spalte 5, Zelle 3, 
Beispiel 2) 

Der Gegenstand der Anspruche 1,2,4-6,8 unterscheidet sich daher von D3 darin, 
dass eine Trocknung und (Re)dispergierung in organischen L5sungsmitteln 
vorgenommen wird wahrend in D3 das Dispergiermittel zugegeben und das 
Wasser und das Losungsmittel abdestiiliert Oder durch Strippen entfernt werden. 
In Anbetracht der Tatsache, dass fur das Trocknen und Dispergieren keine 
Vorteile erkennbar sind und da dies ubiiche Verfahrensschritte sind, konnen diese 
unterscheidenden Merkmale keine erfinderische Tatigkeit begrunden. 

Der Gegenstand des Anspruchs 1 1 wird welterhin durch die Offenbarung von D3 
neuheitsschadlich vorweggenommen. Es gibt keinen Anhaltspunkt dafur, dass die 
zusatzlichen Schritte Trocknen und (Re)dispergieren die Eigenschaften der 
Metalloxiddispersion an sich verandern. 
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1.4 EP-A-0 736 491 (D4) offfenbart die Umsetzung von einer waBrigen Losung von 
Bohmit mil einer Sulfonsaure. Als Sulfonsaure wird u.a. p-Toluolsulfonsaure 
genannt. Die Kristallltdicke senkrecht zur 010-Flache betragt 8,1 nm. Die 
PartikelgroBe 1st hochstens 300, bevorzugt hochstens 200 nm. Das entstehende 
waBrige Aluminlumoxidsol kann mit Verbindungen wie PVA oder Hydroxycellulose 
versetzt werden, um eine Beschichtung fur Kunststoftfilme oder Papier 
aufzutragen. (Siehe D4: Anspruche 1,6,8, Seite 2, Zeilen 36-45, Zeilen 53-54, 
Selte 3, Zeilen 7-9, Zeilen 15-17, Zeilen 42-46, Zeilen 53-55, Seite 4, Zeilen 3-5, 
Belspiel 5, Seite 6, Zeilen 26-30). 

04 unterscheidet sich daher vom beanspruchten Verfahren darin, dass das 
waBrige Aluminiumoxidsol nicht getrocknet und anschlieBend in einem 
organischen Losungsmlttel dispergiert wird. Dieser Unterschied findet sich auch in 
der beanspruchten Metalloxiddispersion wieder. Angesichts der Offenbarung von 
D2 ist dem Fachmann aber gelaufig, das mit sulfonsauremodlfizierte 
Aluminiumoxide sowohi in waBriger als auch in organischer Dispersion gehalten 
werden konnen. Daher ist auch gegenuber D4 fur den Gegenstand der Anspruche 
1-3,5-6,8,1 1-12 und 14 keine erfinderische Tatigkeit erkennbar. 

1.5 Die abhangigen Anspruche 7, 9-10 und 13 scheinen ebenfalls keine Merkmale zu 
enthalten, die in Kombination mit den Merkmalen des unabhSngigen Anspruchs 
auf den sie ruckbezogen sind, zu einem erfinderischen Gegenstand fuhren. 

2. Da der vorliegende Stand der Technik keinen Anhaltspunkt enthalt sulfonsaure- 
modifizierte Aluminiumoxide fur die Herstellung von Katalysatortragern 
einzusetzen ist fur eine derartige Verwendung die erfinderische Tatigkeit 
anzuerkennen. 



VIII. 

1. Der Ausdruck "Verdunnungs-/ Losungsmittel" ist vage und unbestimmt. Daher Ist 
der Schutzbereich des Anspruchs 1 nicht klar definiert, Zudem ist Wasser eines 
der weit verbreitesten Verdunnungs-ZLosungsmittel und ein innerer Widerspruch 

1 
I 
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entsteht, wenn die Alternative zwischen der Gegenwart eines weitgehend 
waBrlgen Mediums oder der Abwesenheit von Verdunnungs-ZLosungsmittel 
gestellt wird. Der Gegenstand des Anspruchs 1 ist daher nicht klar (Artikel 6 
PCT). 

2. Der Gegenstand des Anspruchs 9 ist nicht klar. Der Ruckbezug auf die 
vorhergehenden Anspruche macht nur fur die Anspruche einen Sinn, die 
Tonerdehydrat beinhalten. Anspruch 1 jedoch enthalt keine Tonerdehydrat. 
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Neugefasstc Patentanspriicbe 

1, Verfsihrcn zui Hcistellung von modifiziertcD in oj-ganischen Lbsungsmitteln 
dispcrgiertca Metalloxiiien bzw. Metallaquoxiden gekennzeichnet durch folgende 
Schritte 

(I) durch Umsetzung 

(A) eines oder mehrerer Metalloxide bzw. MetallaquoxidB mil emer Kristallitgt5Be 
von A bis 100 lun. bestimmt mittels Rontgenbeugung am 021 Reflex, und 
emer PartikelgroBe 5 bis 500 nra, bestimmi mil Hilfe dcr Photonenkorrelati- 
onsspektroskopie in Dispersion, mlt 

(B) einer ader mehrcren organischen Sulfoasauren, wobel 

(i) die ovganische Sulfon&^ure eine Mono-, Di- Oder Tti- alkyl-benzolsulfonsaurc 
Ut, worin dei7die Alkylreste CI- bis C6- Alkylrcst© sind und 

die IComponente (A), berechnet als MetalIoxid» und die Komponente (B) in 
eineni Gewichtsverhailtnis von 98 : 2 bis 70 : 30 etngesetzt werdeu, 
soweit die Umsetzung in Gegenwart eines weitgebend wfissrigea Mediums 
Oder in Abwesenheit eiues Verdtinnungs- / Losungsraiilels erfolgt. oder 

(ii) die organiscbe Sulfonsauie zumindest 14 Kohlenstoffatome aufweist und zu- 
nunijest cinen aromatischen Ring aufweist und 

die Komponente (A), berechnet als Mctalloxid, und die Komponente (B) in 
einem Qewichrsverhfiltnis vou 98 : 2 bis 80 : 20 eingesetzt werden, 
sowc^it die Umsetzung in Gegenwart eines organischen aprotischen oder proti- 
schen Ldsungsmitteis erfoigt; 

(II) Trociknen der modifizierten Metal 1 oxide bzw. Metallaquoxide und 

(III) Dispergieren in organischen Losungsmitteln urn Dispersionen ssu erhalten. 

2, Vcrfahren gemll8 Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet, dass als Metalloxide 
bzw. Metallaquoxide Metalloxide bzw. Metallaquoxide enthaltend Aluminium, vor- 
zugsweise Tonerdeu, Tonerdehydrate, insbesondere bohmitische oder pseudob5hmi- 
tische Tonerden, Aluminiumsiiikat bzw. 5i/AI- Mischoxide, eingesetzt werden. 

3, Verfahren gem^S einem der vorhergehenden Ansprtichc, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die organische Sulfon&Hure Toluolsulfon^ilure, vorzugsweise p- 
Toluolsulfonsaurc, ist. 



foi^faniGEAENDERTES BLATT 



i8-^'^200V^'> iK BUCHHOLZ FAX:M9 4181 299829 DE0002163 



4. Verfahren ^emW Anspruch 1 Oder 2, dadurch gdcennzeichnet, daB die orga- 
nische Sulfcmsaure eine organischc Vcrbindung des Typs R-SOaH ist. worin R ein 
alkylsubstitiucrter aromatischer Koblenwasserstoffrest mit 16 bis 24 Kohlenstoff- 
atomen isu . 

5 

5. Verfiihren gemafl einem dcr vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekenn- 
zelchuet, dass die Metalloxide bzw. Metallaquoxide und die organiscbe Sulfons^ure 
bei einer Tsmperatur von 0 bis 140 °C. vorzugsv/eise bei 0 bis meincr 90 °C, in 
Kontakt gebiachi werdea. 

10 

6. Verfahren gemafi einem der vorhergehenden AnsprUcbe, dadurch gekenn- 
seichnet, dase die Metalloxide bzw. Metallaquoxide mit der organischen Su)- 
fonsaure far 30 . s bis 7 Tage. vorzugsweise 30 bi3 90 min, und vorzugsweise unter 
Rtihren in IContakt gebracht werden. 

15 

7. Verfahren gemafi einem der vorhergehenden AnsprUche, dadurch gekenn- 
zeichneC, class die modifizierten Metalloxide bzw. Metallaquoxide durch SprUh* 
crocknung, Gefiriertrocknung, MikroweUeatrocknung, Trocknung in tiberkritischen 
Ldsungsmitteln, Filtration, Kontakttrocknung oder Tronuneltrocknung getrocknet 

20 werden. 

8. Vej'fahren gemaft einem der vorhergehenden AnsprUche, dadurch gekenn- 
zeicbnet, dass die modifizierten Metalloxide / Metallaquoxide in organischen L6- 
sungsmittcjln als Dispersionen mit Fesisioffgehalien von 10 bis 35 Gew.%, bevor^ 

2S zugt 20 bis 30 Gew.%, dispergierbar sind. 

9. Verfahren gemaft einem der vorhergehenden AnsprUche* dadurch gekenn- 
zeichnet, dass das modifizierte Tonderdehydrat dmch Extrusion, Tablettierung oder 
Kugeltropfverfahren zu Formkorpem, verarbettet wird. 

30 

10. Vfirfahren gemSB einem der vorhergehenden AnsprUche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die Metalloxide bzw. Metallaquoxide in einem organische LSsungS' 
mittel aufgenonunen werden und dieses Losungsmittel gegen ein zweites Lbsungs- 
mlttcl auiigetauscht wird. 

35 
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11. Metalloxid - bzw, Metallaquoxid- DispersioD herptellbar untcr Vcnvendung 
ernes DispeigiermecUums und eiuem Metalloxid bzv/. Mecallaquoxid hergestellt ge- 
mSB eincm dcr vorhergehendea Anspruche, wobei das Difipergieimedluin 
S - ein ntcht-protlscheSi polore, organische Lcisungsmittel; 

- Bin ])rotisches, polarcs organisches Losungsmittel mit zumindest 2 Koblen- 
stoff-Acomen and / oder 

- em apolares organisches Usungsmittel ist. 

10 12, Meulloxid- bzw. Metallaquoxid- Dispersion gema^ Anspruch 11, dadurch 
gekenazeichaet, dass die Dispersioa eiuea Zusatz zumindest elaer ocganiachen po- 
lymerea / oligomeren Verbindtmg ais Viskositatsstellmittel, vorzugsweise Cellulose, 
em Cellulose-Derivai. ein Polyacrylai oder einem PolyvinlyatkohoU enthait, 

15 13. MeuUoxide bzw. Metallaquoxide - Dispersion gemfiB Anspmch II, dadurch 
gekennzeichnet. dass das Dispergiermittel eine lOsungsmittel-basiene Farbc oder 
Lack Oder ein nichc-wasserlfislicher Kunststoff ist. 

14, Vemendung der Metalioxide bzw. Mecaliaquoxide - Dispersion gemSfi An- 
20 sprucb 11 zur HersteUung von Bescbic^tungen, vorzugsweise von transparenten 

Bescbichtungen, auf Folien, Metalleo/Metalloxiden, Glas, PVC und anderen Kunst- 
stoffen. 

15. Verwendung der Metalioxide bzw. Metallaquoxide - Dispersion gcmafi An- 
25 spruch 11 zur HersteUung von Katalysatortragern. 



30 



35 



EaiPfan^GEAENDERTES BLATT 



IN THE UNITED STATES PATENT AND TRADEMARK OFFICE 
ACTING AS RECEIVING OFFICE FOR THE PCT 



In re Application of: § 
Frank Michael Bohnen, Katja Siepen, § 
Karen Reitz, and Paul K. Hurlburt § 

§ 
§ 



Attorney Docket No.: MuIler-40 



Int'l. Appln. No.: 
Int'l. Filing Date: 
Priority Date: 
U.S. Serial No.: 
U.S. Filing Date: 
For 



PCT/DEOO/02163 

6 July 2000 

7 July 1999 
10/030,066 
01/03/02 



o 



Method for Producing Metal Oxides § 
Dispersibles in Organic Solvents § 
[as amended] 



O 



I 

c ; 



r 

c 
c 

r« - 



TRANSMITTAL LETTER 



Box PCT 

Commissioner for Patents 
Washington, D.C. 20231 

Attn.: DO/EO/US 

Sir: 

Enclosed for filing in the captioned application is the English translation of the 
International Preliminary Examination Report, The Commissioner is authorized to charge any 
fees that may be due or credit any overpayment in connection with this appHcation to Deposit 
Account No. 02-4345. This authorization is provided in dupUcate. 

Respectfully submitted, 



Date:_3AL4^ 

Brovmi^BushmMi P.C, 
5718 Westheimer, Suite 1800 
Houston, TX 77057-5771 
Tel.: (713)266-5593 
Fax: (713)266-5169 




CtJtmies Bushman 
Reg. No. 24,810 

CERTIFICATE OF EXPRESS MAILING 

1» Cathy Hayes, hereby certify that this correspondence and all referenced 
enclosures are being deposited by me with the U.S. Postal Service as 
Express Mail with Receipt No. EL71S549380US in an envelope addressed 
to: Box PCT<^ommissioner for Patents, Washington, DC 20231, on 
March 21, 2Q02. ' 
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VEFTTRAG 



R DIE INTERNATIONALE ZUS4MII 
DEM GEBIET DES PATENTWE^I 



ENARBEIT 

S 



PCT 

INTERNAT10NALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regein 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 

D-99005 PCT 


WEITERES siehe Mitteilurtg uber die Ubermittlung des intemationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend. nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/DE 00/02163 


Internationales AnmekJedatum 
Cr ag/Monat/Jahr) 

06/07/2000 


(Fruhestes) PriontStsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

07/07/1999 


Anmekler 

RWE-DEA AKTIENGESELLSCHAFT FUR MINERALOEL . . . 



Oieser intemationale Recherchenbericht wurde von der Intemationalen Recherchenbehdrde erstellt und wird dem Anmelder gemaB 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kopie wird dem Intemationalen Buro ubermittett 

Diesei mtemaiionale Recherchenberictrt umfafit insgesamt _3 Blatter. 

[XJ Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



Grundlage des Berlchts 

a. Hinsichtiidi der Sprache ist die intemationale Recherche auf der Grundlage der intemationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden. in der sie eingereicht wurde, sofem unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 



□ 



Die intemationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behdrde eingereichten Obersetzung der intemationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

Hinsichtllch der in der intemationalen AnmeMung offenbarten Nucleotid- unctfoder Amlnosfturesequenz ist die intematk>na!e 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden. das 
I I in der intemationalen Anmeldung in Schrifikiher Form enthatten ist 

zusammen mit der intemationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereksht worden ist 

tjel dor Behdrde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 
be\ der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
intemationalen Anmekiung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt 

Die ErklSrung, daB die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftiichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



I I Bestlmmte AnsprQche taben slch als nIcht reeherchterbar erwlesen (siehe Feld 1). 
Q Mangelnde EInheRllehkelt der Erflndung (siehe Feld M). 



4. Hinsichtiich der Bezelchnung der Erflndung 

Pn wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
I I wurde der Wortlaut von der Behdrde wie folgt festgesetzt 



der Zusammenfbesung 

[Y] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt, 

□ wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behdrde festgesetzt. Der 
Anmekler kann der Behdrde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses intemationalen 
Recherchenbenchts eine Stellungnahme vorlegen. 

a Folgende Abbildung der Zelchnungen ist mit der Zusammenfassung zu verdffentiichen: Abb. Nr. 



I I wie vom Anmelder vorgeschlagen [T] keinederAbb. 

I I weil der Anmekier selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat 
I I weil diese Abbiktung die Erflndung besser kennzeichnet 
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INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



A. KLASSIRZIERUNG OES ANMELDUN 

IPK 7 B01J13/00 



Internationales Aktenzelchen 

>E 00/02163 



GENSTANDES 



Inteniatlor 



Nacb der Intemationalen PatentWassifikation {\PK) oder nach der nationalen Klassifikatlon und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



RecheiGhierter MIndestprufstoff (Klassifikationssystem und Klassiflkadonssymbole ) 

IPK 7 BOlO 



Recheichierte aber nicht mm MIndestprufstoff gehorende Veidffentiichungen. soweit diese unter die racherchierten Gebiete fallen 



Wahmnd der intemationalen Recherche konsuitierte elektronische Datenttank (Name der Oatenbank und evd. verwendete Suchbegriffe) 

EPO-Internal , WPI Data, PAJ 



C. ALS WESENTUCH ANGESEHENE UMTEHLAGEN 



Kategorie* 



Bezeichnung der Veroffentlichung. soweit erforderiKh unter Angabe der in Betracht kommenden Telle 



Betr. Anspiuch Nr. 



US 4 076 638 A (REDMORE DEREK ET AL) 

28. Februar 1978 (1978-02-28) 

In der Anmeldung erwahnt 

Spalte 2, Zeile 33 -Spalte 3, Zeile 26; 

Beispiele 1-13 

US 4 123 231 A (GUTHRIE DAVID B ET AL) 

31. Oktober 1978 (1978-10-31) 

in der Anmeldung erwahnt 

Spalte 1, Zeile 23 -Spalte 1, Zeile 36; 

Beispiele 1-5 

US 3 867 296 A (HUNT MACK W) 
18. Februar 1975 (1975-02-18) 
in der Anmeldung erwahnt 
Anspruch 1; Beispiele 1-3 

-/- 



1,2.4-8, 
11 



1.2.4-8, 
11 



1-17 



Weitere VerdffentUchur>gen sind der Forteetzung von Fetd C zu 
entnehmen 



ID 



Siehe An hang Patentfamilie 



" Besondere Kategorien von angeg^senen Verdffentlichungen 
"A" Veroffentlichung, die den allgemeinen Stand der Technik defir^ert. 
aber nk^ht als besonders t>edeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem intemationalen 
Anmeldedatum veroffentlicht worden ist 

'L' Ver6ffentik:hung. die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
sdietnen zu iassen, oder durx^ die das Veroftentirchungsdatum einer 
anderen im Rechercher^bericht genarmten Vefdffentik:hting belegt werden 
soil Oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

'O' Veroffentlichung. die sk:h auf eine mundliche Offenbanjng, 

eine Benutzung. eine AussteKung oder andere MaOnahmen bezieht 

*P' Verdffentlichung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum. aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum verdffentlicht worden ist 



T" Spatere Veroffendrchung, die nach dem intemationalen Anmeidedatum 
Oder dem Prioritatsdatum veroffentUcht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondem nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugnjndeliegenden Piinzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

"X" Veroffentlfchung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindur^g 
kann allein aufgrund dieser Ver6ffentlk:hung nicht als neu oder auf 
eriinderischer Tdtis^eit ben^end betrachtet werden 

'Y' Veroffentfk;hung von besorKlerer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht a!s auf erfinderischer TatJgkeit twruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Verdffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Veibindung fOr einen Fachmann naheiiegend ist 

*&- Verdffentlichung. die Mtglied derselben PatentfamUie ist 



Datum des Abscfilusses der intemationalen Recherche 



25. Oktober 2000 



AbserKledatum des intemationalen Recherchenberichts 



02/11/2000 



Name und Postanschrift der fntefnatianalen Recherchenbehdrde 
Europaisches Patentamt, P.B. 5818 PatenSaan 2 
NL - 2280 HV Rljswijk 
Tel. (401-70) 340-2040. Tx, 31 651 epo nl. 
Fax: (^1-70) 34O-<3016 



Bevollmachtigter Becfiensteter 



Wi Usher, C 
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V S BadrQndete Faststeliung nach ArtlRal 35(2) hioalchUich dar NauhaH. dar a llndariachan TAtlgKett und der 

gav/erbllchan AnwendbarKalt; Untarlagan und Eriddrungon zur StOtzung c laser Featstallung 

VI □ Bee4lmmt8 angafDhrta Untarlagen 

VII □ Bas timmta MSngal der Intemationalan Anmeldung 
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internatiorialer voruaufiger 
prOfungsbericht 



Intamatlonales AMenzeichen PCT/DEOO/021 6a 



I. Grundlege des Berjchts 

1 . MInslchtlich der Bestandtelle der internatlonalen Anmeidung (Frsatzbl&tter, die d^m Anmeldeamt aufelM 
Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gslten Im Plahman dlas^s Berichts ale "ursprOngtlch 
aingareichi' und sind ihm nicht baigefOgt, wail sie keine Andaningen enthalter (Regain 70, 16 und 70. 1 7)y, 
Beechrelbuns, Selten: 

1-10 ursprQnglicha Fassung 



PatentansprQche, Nr.: 

1-15 mit Telefax vom 10/10/2001 



2a!chnunseni BiStter; 

1/1 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichttich dei Sprache: Alia vorstehend genannten Bestandtolla standen dai Behfirde In der Sprache, In der 
die Internationale Anmeidung eingerejcht worden Ist, zur VerfOgung odar wurdon in dieser eingereicht. pofem 
untar dlasam Punkt nichls andares angegeben Ist. 

Did Bastandteile standen der Behorde in der Sprache: zur VetfOgung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingerejcht: dalsei handelt ee sich um 

□ die Sprache der Obereetzung, die fDr die ZwecKe der internatlonalen Reel* erche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die VerSffentlichungssprache der internatlonalen Anmeidung (nach Regal 46.d(b)). 

□ die Sprache der Obereetzung. die fur die ZwecKe der intemationalen vorla jfigen PrQfung eingereicht worden 
Ist (nach Regal 55.2 und/odar 55.3). 

a. Hinsichtiich der in der Intemationalen Anmeidung offenbarten Nucleotid- und/oder Amlnosaurdsfiquenz ist die 
Internationale vQrtaufige Pmfung auf der Qmndlage des SequenzprotoKolls durchgafQhrt worden, das: 

□ In der Intemationalen Anmeidung in schriftlicher Form enthiijten 1st. 

□ zusammen mit der internatlonalen Anmeidung in computerlesbarer Fonn eingereicht worden Ist 

□ bel der BetiOrde nachtragllch In echriftiicher Form eingereicht worden ist. 

□ bel der BehOrde nachtr£igl)ch m computerleebarer Form eingereicht worden let. 

□ Die Erklarung, daf3 das nachtrSgllch eingerelchte schriftliche SequenzprouiKoll nicht uber den 
Offenbarur.gsgehalt der internatlonalen Anmeidung Im Anmeldezeitpunkt Mnausgeht, wurde vorgelegt 

□ Die Eild&rLing. daB die In computeriesbarer Fomi erfassten Informatlonen dem schrlftllchen 
Sequenzprotolcoll enteprechen, wurde vorgelegt, 

4. /Ujfgnjnd der Anderungen slnd folgende Untertagen fortgefallen; 
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□ Beschralbung. Selten: 

□ AnsprQchi), Nr.: 

□ Zeichnungen. Blatt: 

5, la Dieaer Qeilcht let ohna BerDcksichtigung (von einlgen) der Andarungen ei&tellt worden, da dlese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung dar Beharde Obar dan Offenbanmgsgehalt in dar ursprQnglfch 
eingareichlen Fassung hinausgahen (Regel 70.2(c)). 

(Auf BrsaUblatten die ^jpha Anderungen enihalten, ist untar PunKt 1 hln2'uweisen;sle stnd diesem Bericht 

beizufOgeny 

sleha Belhlatt 

6. Etwalga zu&at2|Iche Bemerkungan: 



V. BagrUndato Fostatallung nach Artlkal 35(2) hinslchtllch der Neuhelt, dar erflndarlechen Titlgkelt und der 
gewarbllchan Anwendbarkelt; Unterfagen und ErklSrungen zur StQtzung cDeear Featstellung 

1. Faststellung 

Nauhejt(N) Ja: Anspriiche 1-10.12-15 

Nein: AnsprOcha 11 

ErfinderiBche Titigkeit (ETl Ja: Anspruche 15 

Nein: AnsprOche 1-14 

Qewerbllcha Ariwendbarkalt (GA) Ja: Anspriicha 1 -1 5 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und ErMdrungan 
elehe Balblatt 



VIII. Bastlmmte Bismerkungen zur tnternatlonalan Anmeldung 

Zur KlarheK dar Patentanspruche, dar Beschralbung und der Zafchnungen oder zu dar Frage, ob die Anapructie 
in vQllem Umfang cturch die Beechreibung gastotzt warden. 1st folgondas zu bameikan: 
slehe Beiblatt 



FoimttftU PCT/IPeA/409 {Fekter l-Vlll, Btett Z\ (Jul! 1998) 
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l Der G»genstand dar AnsprQche 14 und 15 geht uber die Ciffenbarung in den 
ursprunglich eingersichten Untorlagen hinaus (Artikel 34(2)b) PCT). SowbH hier 
festgestellt warden konnte, enthalt die ursprOnglicha Often bamng keinen Hinweis 
auf die Venfl/endung von Metalloxid bzw. Metallaquoxld- Dlsperslonen zur 
Hsrstellung von Beschichtungen oder Katalysalortragem. Die ursprunglichen 
Anspniiche 16 und 17 setzen dafur die Metailoxtde bzw. Midtaiiaquoxide selbst ein. 

Welterlirn ist der Qegenstand des Anspruchs 9 nicht durch die urspaingliche 
Offenbarung gestOtzt. Die Verarbaitung von modifizleiterTonerdehydrat- 
DispetBlon zu Formkorpem ist in dan ursprOnglidien Anmeldauntarlagen nicht 
enthalten. 

V. 

1. Der Qeigenstand des Anspmclis 1 1 ist niclit neu {Artikel 33(2) PCT) und der 
Qegenstand dor AnsprQche MO und 12-13 ist nicht erfindorlsch (Artikel 33(3) 
PCT) gegenOber dem Stand derTechnik D1, D2, 03 und D4. 

1 .1 US-A-4 076 638 (D1) offenbart die Herstellung von Aluminiumoxid-Dlspersionen 
mit einijm Alumlnlumgehalt von 15 bis 25 Gew% durch Umsetzung von 
Aluminlumoxld mit einer MIschung von 6ll5slichen Sulfonsiuren und 
Carbo>y|sauren. Das Aluminlumoxld wird durch das gleicho Verfahren wie In der 
voriiegenden Anmeldung hergestellt. Die KristallitgroBe belr&gt 6 bis 1 1 nm. Di^ 
PartlkelgroBe ais Siebfraktion ist zu 80% kleiner als 45 ^m. EIne PartikelgroBe, 
gemessen mit PCS in Dispersion, wird nicht offenbart. Aufcirund der gleichen 
Herstellung und der gleichen KristallitgrdBe kann jedoch alis impllzit angesehen 
werden, dass das Aluminiumoxid in Dispersion die gleiche PartikelgroBe haben 
wird. In Beispiel 5 wird die Aluminiumoxid-Dlsperslon ausscihIleBlich unter 
VenA/endung von Dodecylphenylsulfonsaure in Anwesenheit von Xylol hergestellt. 
(Slehe D1: Spalta 2, Zelle 23 bis Spalte 3, Zeile 26, Belspkil 5, Ansprucha 1-2,10- 

11) 

Der Gggenstand der AnsprQche 1,2,4-6,6 unterscheidet sich dahar von D1 darin, 
dass eine Trocknung und (Re)dlspergierung In organlschen Lfisungsmittein 
vorgenomman wird wahrend in D1 nur das Lfisungsmittel verdampft und nlcht- 
dispergierter Feststoff durch Zentrlfugieren entfemt wird. In Anbetracht der 
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Tatsache, dass fQr das Trocknen und Disperglersn kelne Vorteila erkennbar sipd 
und da dies Obliche Verfahrensschritte sind, kfinnen diese unterscheldenden 
Merkmale keine erfinderische Tdtigkeit begrQnden. 

Der Gegenstand des Anspruchs 1 1 wird wsiterhin durch diu Offanbaaing von D1 
neuheteschadlich vorweggenommen. Es gibt keinen Anhaltspunkt dafQr. dass die 
zusatzllchen Schritto Trocknen und (B©)dispergier6n die Eigenschaften der 
Metalloxiddispersion an sich verSndem. 

1 .2 US-A-A 1 23 231 (D2) offenbart Aluminiumoxid -Pispersionen mit ainem 

Aluminfumgehalt von mehr als 20%. Das Ausgangsaiuminiiimoxid wird nach dem 
gleichen Verfahren hergestellt wis das in vorllegenden Anmeldung. Die 
PartikelgroBe als Siebtraktion 1st zu 80% kleiner als 45 ^m. Eine PartikelgrolBe, 
gem©s5ien mit PCS in Dispersion, wird nicht ofl'enbart. Aufgmnd der gleidien 
IHerstellung und der gleichen Kristallitgr5f3e kann jedocli als impllzit angesehen 
werden, dass das Aluminiumoxid In Dispersion die gleiche PartikelgroBe haben 
wird. Die KrIstallitgrfiBe, gemessen Qber den 021 Reflex, wird ebenfalls nicht 
offenbart, jedoch wird eine Dispersion von 4.8 nm angegebi^n. Aufgrund der 
gleichen Herstellung konnen diese Parameter jedoch als implizit angesehen 
werden. Die Dispersion wird durch Umsetzung dieses Aluminiunoxidpulvers mit 
einer Siloslichen Sulfonsaure, wie z.B. Dodecylphenylsulfonsaure, in einem 
Kohlenwasserstofflosungsmittel in Gegenwart einer waBrigon Mlneralsaure 
hergestellt. Das Wasser wird durch Distillation entfemt. (Siehe D2: Spatte 3, 
Zellen 4-12. Zeilen 32-56, Belspiole, AnsprQche 1-4,10} 

Der Gegenstand der Anspruche 1,2,4-6,8 unterscheldet sich daher von D2 darin, 
dass eine Trocknung und (Re)dispBrgiarung in organischen Uosungsmiltein 
vorgenommen wird wShrend in D2 nur das Waisser durch Ktjdistillation mit dem 
aromatischen Losungsmittel und anschlieBendor Phasentrennung entfemt wird. in 
Anbetracht dor Tatsache, dass fur das Trocknen und Dispergieren keine Vorteile 
erkennbar sind und da dies ubiiche Verfahrensfschritte sind, konnen diese 
unterscheldenden Merkmale keine erfinderische Tatigkeit bisgrunden. 

Der Gegenstand des Anspmchs 1 1 wird weiterhin durch die Offenbarung von DZ 
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neuhettsschadlich vorweggenommen. Es gibt keinen Anhaltspunkt dafQr, dass die 
zusStzlIchen Schritte Trocknen und (Re)dlspeirgieren die Eigenschaften der 
MetaHoxiddisperslon an sich verandem. 



1 .3 US-A-a 867 296 (D3) offenbart die HerstaKung von Alumin umoxid-Dispersion mit 
einem Aluminlumgehalt von wsnigstens 5 Qevi/ichtsprozent Das 
Ausgangsalumlniumoxid wird durch das gleich© Varfahren wie in der vorliegenden 
Anmeldung hergestellt. Die KrlstallltgrofBa betr3gt 6 bis 1 1 im. Die PartlkelgrSBa 
ajs Siebfraktion ist zu 80% kleinar als 45 ^m. Eine Partikelj]rd0e, gemessen mjt 
PCS in Dispersion, wfrd nicht offenbart. Jedoch wird in Beiispiel II die 
PartlkelgrofBe, bestlmmt mittels Elektronenmikroskopie, als kleiner 100 nm, in der 
Mehrhoit sogar kieinar 10 nm-.offenbart, Aufgrund der gleushen Herstellung, dar 
gleiciien KristallitgrdBe und einer glejchen PartikelgrdBe in Dispersion gemessen 
mIt EM kann jedoch als implizit angesehen werden, dass das Aluminiumoxid in 
Dispenjion gemessen mit PCS die gleiche PartikelgrofBe wIe beansprucht haban 
wird. Zur Herstellung der Dispersion wird das Alumlnfumoxld mit dllosiiclier 
Sulfonsiaure, einer Carboxylsgure mit wenigstens 8 Kohlenstoffatomen, einem 
diartigen Trdger und einem verdampfbarem Kohlenwassenstoffldsungsmrttel 
vermlsclit, danacli wird das Losungsmlttel verdampft. (Siehe D3: Ansprucli 1, 
Spalte 2, Zeile 42 •* Spalte 3, Zeile 56, Spalte 4. Zeile 46 bla Spalte 5, Zaile 3, 
Beispiel 2) 

Der Gegenstand der AneprQche 1 ,2,4-6,6 unterscheldet sich daher von D3 darin, 
dass eine Trocknung und (Re)dispergierung In organischen Ldsungsmittein 
vorgenomman wird wfthrend in D3 das Dispergiermittel zugegeben und das 
Wasser und das Losungsmtttel abdestililert od&r durch Strippen antfemt werden. 
In Anbetracht der Tatsache, dass fur das Troclcnen und Dispergieren keine 
Vorteile erkennbar sind und da dies Qbliche Verfahrensschritte sind, konnen diese 
unterscheidenden Merkmale keine erfinderische Tatigkeit fcegrCinden, 

Der Gegenstand das Anspruchs 1 1 wird weiteitiin durch dio Offenbarung von D3 
neuheHsschidlich yonA/eggenommen. Es gibt keinen Anhaltspunkt dafQr. dass die 
zusStzhchen Schritte Trocknen und (Re)dispergieren die Eigenschaften der 
MetaHoxiddisperslon an sich verandem. 
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1 .4 EP-A-O 736 491 (D4) offfenbart die Umsetzung von einer v/aBrigen Losung von 
Bohmit mit einer Sulfonsaure. Als Sulfonsaure wird u.a. p-ToluolsulfonsaurQ 
genannt. Die Kristallitdicke senkrecht zur 010-Flache betrSgt B.1 nm. Die 
Partikelgro^e ist hochstens 300, bevorzugt hochstens 200 nm. Das entstehende 
waBrige Aluminiumoxidsot kann mit Verbindungen wie PV/, oder Hydroxycellulpse 
versot2t werden, urn eine Beschlchtung fQr Kunststoftfllme Oder Papier 
aufzutragen, (Siehe 04: Anspruche 1,6,8, Seite 2. Zellen 3*3-45, Zellen 53-54. 
Seite 3, Zeiten 7-9, Zellen 15-17, Zellen 42-46, Zellen 53-55, Seite 4, Zeilen 3-5, 
Belspiel 5, Seite 6, Zeilen 26-30). 

D4 unterscheidet sich daher vom beanspruchtan Vsrfahrer darin, dass das 
wa(3rigi3 Alumlniumoxidsol nicht getrocknet und anschlieBeid in einem 
organischen Losungsmittel dispergiert wird. Diaser Unterschied findet sich auch in 
der baanspruchten Metalloxiddlspersion wieder. Angesichtii der Offenbarung von 
02 ist clem Fachmann aber gelSuflg. das mit sulfonsauremodifizierte 
Aluminlumoxide sowohl In waBriger als auch in organischer* Dispersion geliaKen 
werden kdnnen. Daher 1st auch gegenDber D4 fQr den Geg'Snstand der Anspruche 
1-3,5-6.8,1 1-12 und 14 keine erfinderische Tatigkelt erkennbar* 

1.5 Die abhSnglgen Anspruche 7, 9-10 und 13 scheinen ebenf£tlls keine IVierkmala zu 
enthalt(3n, die in Kombination mit den Merkmaten des unabhSngigen Ansprgchg 
auf den sle ruckbezogen sind, zu einem ertinderischen Ge^ienstand fuhren. 



2. Da der vorliegende Stand der Technik keinen Anhaltspunkt enth^lt sulfonsaure- 
modifizierte Aluminlumoxide fOr die Herstellung von Katalysatortragern 
einzusEitzen ist fur eine derartige VenA/endung die erfinderische Tatigkeit 
anzuerlcennen. 



VIII. 

1 . Der Au»dnjck "VerdQnnungs-/ Ldsungsmtttel" ist vage und unbestlmmt. Daher ist 
der Schutzber ich des Anspruchs 1 nicht klar daflniert. Zu&m ist Wa$$9r einos 
der weit verbreitesten VerdQnnungs-/LQsungsmittei und ein innerer Widerspruch 
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entsteht, wenn die Alternative zwiscfien der Gagenwart dines weitgehend 
wSBrlgdn !\^ediums oder der Abwesenhelt von Verdiinnungs-ZLosungsmittel 
gestellf wird. Der Qegenstand des Anspruchs 1 ist dalier riicht Idar (Artilcel 6 
PCT). 

2. Der Gegenatand deis Anspruchs 9 ist niclit klar. Der Ruckbazug auf die 
vortiernehenden Anspruchs macht nur fur die Ansprtiche einen Sinn, die 
Tonerdehydrat beinhaiten. Anspruch 1 jedoch anthalt keinei Tonerdehydrat. 
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NeiierftiiutD Pdtcintansprttdifl 

1. X'erftihren zur Herstcllung van modlfiziMUjn in oTganisishen U5sung«mitre!ft 
5 dispcrgicrt&i Metalloxiden bzw. Metalloquoxldeu gekennzeiclmet dutch folgende 

(D durah Umfleuung 

(A) oiiies Oder mchrerer Metelloxide bzw. Meullaquoxidfi mit elner KrhtaUirgrfiBe 
vaa < bis 100- aro, bfisiimmr mittels RtJntijenbeugung m 021 KeflBX, und 
10 eltier PanikelgrtSBe S bis SOO bea^immt m\i HU& dcr FbQtonenkoirel&ti- 

onsfipektroslcapie in DispersloTit mit 
(fi) einer oder xnehrcren orgaalfioben Sulfoasauren, wobei 
(0 dlci orgAPisebp SulfonBlure eine Mono-. Dl- Oder Tel- «11cyl-benzolsulfansi(»re 
* Ut, worin dec/dU Alkylieste Cl* bU C6- Allcylrcs(d siod utvd 
IB di^ Klomponeate (A), bcrechnet als Metalloxidi und die Komponente (B) la 

elneni Gewichisvcrhaitnis von 98 : 2 bis 70 : 30 eingesewt wcrden, 
Boweit die Umaetzung In Gegenwart elnea weUgehend wHBsrlgen Mediums 
odar in Abwesenheit ^inefl VevdtinnungB- / U^BungBmiitelB crfolgt, oder 
(in die crgaiuficne Sulfona^we zumindest 14 Kohlenstoffatome aufwdlst und ssu- 

2 0 mindeat cinen BrDmatisohon Ring aufwei&t mi 

din IComponente <A), betechnet ftla Motallfixld, und die Komponente (B) in 
Aiiiem QewlchiRVBrbfilmia von 98 : 2 bla BO : 20 elngesfiizt warden, 
9ow()it die Umsetzung in Gegeawart elneiB oi-gantachen aprociscben oder proti- 
Bchen LOsung^mitteia erfolgt; 
25 (II) Ti^ocikUBu der modifizierten Metftlloxide b^w , Meiallaquox Ide und 

(UI) Pispergicren in organiachea Laauagarolttcln urn Disperaiouw xu erhalten. 

2. Vbrffibren gemlifi Anaprucb 1 , dadurch gekennzeichnet, i\m Ala Metalloxid& 
b^w. Mtitallaquoxlde Metalloxide bzw. MfiUUaquaxide entbaiiuud Aluminium, vor- 

3 0 sugaweise Tonerden. Tonerdehydraie, InsbeBondere bdhmitiBohi) oder ps&udobdhmi- 

UachfiTondTdfini Aiumlniiunailik&t bzw. Si/AI- Mlacboxide, ein.seaetzt werden. 

3. Varfahren gernKfi elnem der varhergehenden AnsprOclic, dadurob gekeon* 
KeichuBf, daas die arganlacbe auIfonsKurc Toluolaulfonattw'e, voreugaweise p- 

3 5 Toluol auifonaBurc, iat. 
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4. 'S/'&rfahren fifimflfl Anspruch 1 odar 2, dadurch gBl^wizcclmcst, daS die orga- 
niBCbe SulfcnsBure eioo organlache VerMnduag; des Typ$'R^S()aH ist. worin R ein 
fillcylsubatltiiicKer «ronutifioher Kohlenwaflserstolifrest mit 16 bis 24 Kohleiistoff> 
zxmtn Ist. . 

5. V'erfiibren gomSfS ouiem dcr vorhergehemien Ansprtjc^a, dadurch gcl^nn- 
zeicbnet, dm die Metalloxide bzw< ME^taliaquoxide und die ornonlsche Sulfons&uie 
bol einec Tsmperotuc von 0 his 14Q *C, vorzugaweipe bel 0 lis ilelnor 90 "C, In 
Komakt g^bracbt werdea. 

6. V'eriohren gemBS einem i&x vorhfirgehenden Ansprfiolie, daduicli Beketui- 
zevcimet, d^as die Metoiioxlde bzw. MetaUaquoscide ml( dcr orgBnUcben Su]- 
foiuSure fUr 30.6 bis 7 Tftge, vorzugsweise 30 bii 90 mitii imct vorzugfiweba Dnrer 
Rttbren In IComokt gebwht werden. 



7. VerfahrcD g&m&& cinem der vorhergebenden AnspcUdie, dadurch gelcAiui- 
zelcbneti (|ftss die modlfizifinen MetBlloxIdft bzw. Metallaqu oxide dutch SprtUt- 
troclcnuiig, Qefricnrocknttag, MUqrawoUeatrocknung, Trocbiirig in tiberlcritiscben 
USsungBmiueln, Filtration. Kontakurocknung oder TTonun&ltiioolcauQg getroc^n 

20 werden. 

8. \'e)'fahrca gwMi einem dar vorhergebenden AnsprUdie, dodurcb eekeon- 
zakhnet, dasa die modiflzieftan Metalloxide / Mecallaquoxide- in ofgaui&cb&o }ii- 
Buagamittisln als DlspersloDeD mit {'ea»(of!fgebali:cTi von 10 biis 35 GeWi%, bevor- 

2S zugt 20 bis 30 aew.9b, dispergteibar sind. 

9. \^ecf&bren gem^ einem. dec vochergabcnden AospiUcUet dadairch gekenn- 
zeichnel, dass das modiflzlerte Tondei'debydrat durob ExuuaiOit. Tablettieruug oder 
Kugeltropfverfahren zu FormJctiipein, veratbeltet wird- 



to. Vtufehren gemSfi einem der voihefgebendeu Anaprtldiei dadurcb gdcenn- 
KBichnai., dass die Metailoxide bzw. Meiailaquoxlde in einem organische Ldsungs- 
mittel auCgeaommen werden and dieses Lfiaungsmiitei gegen isin zweites Lfifiungs- 
mlttel avisgetaufiebiwird' 



3S 
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n. Meulloxld - h2W, MetallftquoxW- Plsperslon herpiellber untcr VcnveivJuoe 
dines Dlfipevgieimedium^ und elnem Mctalloxid b%w, Mecallaqaoxid hergeatdlt gc< 
mKS eiai:m \itx vofhetgfiheudea AnspiQche, wobei das Difiiperglermedlum 
5 • ein richt-protUches, polard, organlsche LfisuoB^mUtel; 

- ein protUcliesi polarPB organiscibeB LBBungsniiUBl mit a.umlndest 2 Koblen- 
scofi-AtorDdn und / oder 

- eln Kpolaitq jorganlsches UBungsmiitel iat. 

10 12, • NCetiUloJcld- b^w. Mctt^UaquQxld- Pispersion gcmfilfl Ajispruch U» dadurch 
gekennzdicbnet, dass dia Pisperston einea Zu9at2. ^mindea; einer organischen po^ 
lymerea / C'ligomeron Yerbinduhg uls VUkosUSts6]:dlIniiuol. vorsugsweise CfiUulose, 
mn CelUIose-Derlvat, ein PolyacryUt oder einem I'olyvlnlyalkahol, enthBIti 

15 13. MemllQxide bzw. Metallaquaxidft ^ Dispersion eemftD i^iifiprucb U, dadurch 
gekennseichaet, daaa do^ DisperglenniUel cine Ifisungsmlttel-basienc Fazbc Oder 
tack odar ain nlcht-MrgsserUaUcber KunfiMtofC 1st. 

14. Vemcndu&g dar Matalloxldc bzw. Meialluquo^ide - p.lspcrslon gemKS An- 
ao Bprucb 11 m Ketstellung von Beachlcbtungea, vorzugswdiB von traospafontaa 

BcBcbictitvingBa. auf FoUen, MfitaUaf^/Metalloxidt^n, Qlaa, PVC und andmn Kunsi- 
stoffen. 

15. Vccwetidung der Mctalloxlde bsw, Matalli^quoxide - Dispersion gcmttB Au- 
2 5 spruch k 1 zur Herstellnng von Kataly&aiomilgera. 
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Claims 

1. A process for preparing modified metal c>xldea or 
5 metal aguoxldea that are dlsperaible In organic 

solvents by reaction of 

(A) one or a plurality of metal oxide (e) or metal 
aquoxlde(a) having a crystallite size of 4 to 
100 nm, determined By x-ray diffraction on the 
10 021 refleXi and a particle size of less than 

•-riAi 

1,000 nm 

with 

(0) one or a plurality of orgcinlc sulfonic aold(a), 
where 

15 (i) in case the reaction takes place in a 

mainly aqueous medium or in tha absence of 
a diluent/solvent, the organic sulfonic 
acid is a mono-, di-, or trial Icylbenzene 
sulfonic acid, wherein the alk:/l resi- 
20 due (a) are Ci to Cg alkyl residues, or 

(11) in case the reaction takes place in the 
presence of an organic aprotic solvent or 
an organic protic solvent, the organic 
sulfonic acid has at least 14 carbon atoms 
25 and at least one aromatic ring, 

wherein the conponentg (A) , calculated aa metal 
oxide, and (B) are used at weight ratios from 9B:2 
to 70; 30, preferably from 95:5 to B0i20. 

30 2. The process of claim 1, 

clmraoterlzed In that as metal oxides or metal 
aciuoxides, there are employed such oxidets containing 
aluminum, preferably aluminas, alumina hydrates, 
ecipecially boehmitic or pseudoboehmltic aluminas, 

35 aluminum silicate, or Si/Al tnixed oxides. 
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3. A proceee according to any one of the preceding 

claims I 

S characterized in that the organic sulfonic acid ig 

toluene sulfonic acid, preferably p-toluc!neaulfonie 
^cid. 

4. A process according to claim 1 or 2, 

10 characterized in that the organic sulfonic acid is 

an organic compound of the R-SO3H type, in which R 
ia an alkyl -substituted aromatic hydrocc.rbon residue 
vjith 16 to 24 carbon atoms. 

15 5, A process according to any one of the pi-eceding 
claims, 

characterized In that the metal oxides or metal 
aquoxides and the organic sulfonic acid are brought 
into contact at temperatures from 0 to .3 40®C, pre- 
20 ferably from 0 to less than 90 ''C, 

6. A process according to any one of the preceding 
claims, 

characterized in that the metal oxides cr metal 
25 aquoxidea are brought into contact with the organic 

sulfonic acid for a period from 30 seconds to 7 
days, preferably from 30 to 90 minutes, and pre- 
ferably with stirring. 

30 7. A process according to any one of the preceding 
claims, 

characterised in that the modified metal oxides or 
mstal aquoxides are dried by spray drying, freeze 
drying, microwave drying, drying in supercritical 
35 solvents, filtration, contact drying, or rotary drum 

drying . 
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B. A process according to any one o£ the psreceding 
claims , 

5 characterized in that the modified metal, oxides/ 

metal aquoxides are dispersible in organic solvent 
suspensions having a solids content of :.0 to 35 wt%i 
preferably 20 to 30 wt%. 

10 9. A process' according to any one of the preceding 
claims, 

obaracberized in that the modified alumi.na hydrate 
is processed into molded articles by ext.rusion, pel- 
leting, or spherical drop fomlng procejises. 

15 

10 . A process according to any one of the preceding 
claims, 

characterized in that the metal oxides c<r metal aqu- 
oxides are taken up in an organic solverit and this 
20 solvent is exchanged for another one. 



11. Sulfonic acid-modified metal oxides or metal aqu- 
oxides that can be prepared by any one of the pre- 
ceding processes. 

25 

12. A metal oxide or metal aquoxide suspension contain- 
ing the sulfonic acid-modified metal oxides/metal 
aquoxides of claim 11 and, as a dispersant, 

(I) aprotic polar organic solvents, 
30 (II) protic, polar organic solvents having at 

least two carbon atoms, or 
(III) apolar organic solvents. 
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13. The metal oxide or metal aquoxide auapeiision of 
claim 12, 

characterized in that thie suepension cantaina an 
additive of at least one organic viscoaity-adjuating 
agent, preferably a polymeric/oligomeric! compound, 
such aa celluloae, a cellulose derivative, a poly- 
acrylate, or a polyvinyl alcohol. 

14. A process for preparing a metal oxide/me:tal aquoxide 
auepeneion according to claim 12 by diepereing a 
diaperaant -free/ solvent lesa powdery aulfonic acid- 
modified metal oxide or metal aquoxide prepared 
according to any one of claims 1 through. 10 with uae 
of a disperaant according to claim 12. 

15. Uae of the aulfonic acid-modified metal oxides or 
metal aquoxidea of claim 11, 

characteriajed in that the modified metal oxide/metal 
aquoxide is incorporated as a filler into solvent- 
baaed paints or lacquers or into water -insoluble 
plastics. 

16. Use of the sulfonic acid-modified metal oiides or 

metal aquoxidea of claim 11 for preparing coatinga, 
preferably transparent coatings on films/foils , 
metals/metal oxides, glass, PVC, and other plastics. 

17* Use of the sulfonic acid-modified metal oxides or 
metal aquoxides of claim 11 for the manufacture of 
catalyst supports. 




;8-DEZ. ■ 01 IFR) 15.00 HSG IN BUCHHOLZ f.X^^^^l^mi^ SMS 



WO01/03SM vcr/oEXitmm 



Verfahren zvr HenUllung von in organischen LBsunganiitteln dispergierbarai 
Metfillo:ud»n 

Gegenstiind dcr Erfindung sind ein Vcrfahren 2ur Herstellung von in organischen 
5 Lfisungsiniueln dispergierbaren Metalloxiden bzv/. MetallaquoKiden und nach die- 
sem Ver/ahren hersteUbare mit organischen SulfonsSuren modifizierte Metalloxide 
bzw. Meiallaquoxide. 

Aus der WO 95/12547 bzw. dem Deutschen Patent DE 43 37 643-Cl ist ein Verfah- 
10 jren zur }ierstellung in Wasser dispergierbarer ntmokristallinei Tonerdebydrate in 
B6hmit* bzw. Pseudob5hro5tform bekannt. In Was«er dispergicrliaie Tonerdebydrate 
sind nacb diesem Verfahren durch Hydrolyse von AJiiminiuniQlkaxiden bei 30 bis 
110 °C imd Zugabe einer S&ure (monovalente anorganische Oder organische SSuren 
sowie deren Anhydride) sowie nachfolgende hydrothermale Altenuig zugHnglich. 
IS Diese Dispersionen eignen sicb z. B. zur Beschichtung von Werkstoffen wie Glas, 
Metall Oder Kunststofifon sowie fir die Herstellung von Katalyssiortrttgem mit hoher 
Festigkeit, phasenreiner Mischoxide oder nach DberfUhrung in die a-Fonn ftlr die 
Herstelluiig von Hochleistungsschleiftiitteln, Als Nacbteil fUr beatimmte Anwen- 
dungen wie beispielsweise wetterfeste Beachichtungen im AuHeabereich wirkt sich 
20 die Wasserdispergierbarkeit der nicht in organischem Lflaungsmittel dispergierbaren 
Tonerdeh3'drate aus. Far bestimmte Anwendungen sind Tonerdeu interessant, die in 
organischen LOsungsmitteln. jedoch nicht in Wasser dispergterbai* sind. 

Die nach (dnigen der sua dem Stand der Technik bcskannton Veriahren bergestellten 
25 Tonerden sind in verdttnnten Sfluren und Wasser sowie teilwei^e in kurzkettigen 
Alkoholen wie Methanol und Ethanol dispergierbar, nicht jedcich in organischen 
nicht-protischen Ldsungsmitteln. 

KoUoidale Tonerdedispersionen in organischen Lftsimgsmitteln sind z.B. in der DE 
30 41 16 522-C2 sowie von R- Nail und H. Schmidt CToimation ane. properties of cbe* 
lated alumlniumalkoxides" in H. Hausner, G. Messing, S. Hirami (Hrsg.) "Ceramic 
Powder pwcessing", Deutsche Kcramische Qesellsichaft, Kfiln, 1969) bcschriebcn. 
Dort ist bcschrieben, daU Tonerdebydrate, die durch Hydrolyse von Aluminiumalk- 
oxiden in cinem organischen Lflsungsmittel und in Gegenwan einer p-Diketon- 
35 Verbinduni; hergestellt sind, in dem Ldsungsmittel kolloidai vorlicgen kfinnen. Al- 
lerdinga sind di« dort bcaGhricboncn kolloidalen tOSfungcn nur in iioher VerdUnnung 
in dem organischen LOsungsmitteIn (meta*) stabil. DaB tatsflchlich kolloidale L6- 
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sungen vorliegen ist experimenteU nur ftir Isopropanol als LSsuogsmittel nachge- 
wiesen. Versuche haben gezeigt, daB nach dem Entfemen deji Ltisungsmittels. die 
nach difiisem Ver&bren hergestellten koUoidalen Paitikel nicht mehr redispergiert 
werdeti kSnnen. 

5 

Aus der AU 200149 ist ein Verfahren zur Herst<5llung untersnhiedlicher auorgeni- 
schen Ouide und Hydroxide, die in MineralOlen dispergierbar dnd, bekannt. Hierzu 
werden auorganische Oxide bzw. Hydroxide in Geigenwart eines Mincralfils als Trfi- 
gerflfl35igkeit und eines Tensidea in einer Kugelmilhle emeis MahlprozeQ ausge- 
10 setzt. All) Tenside viferden unter anderem organische Sulfonsfturim genannt. Die Ten- 
side wenlen der Zusatnniensetzung zu 0,5 bis 3,0 Gew.Vo zugesem. 

In der US' 3,018,172 ist ein Verfahren zur Kersteihmg von in ap>3laren hohermolekii- 
laren organischen Lfisungsniitteln wie Minerai61en dispergierbaren Aluminiumby- 

15 droxiden beschrieben. Nach diesem Verfahren werden in einitm flachtigen orga- 
nischen l^sungsxnittel eingebrachte Aluminiumalkoxide zur Hydrolyse mit einer 
organischen Sulfonsfiure, wie z.B. Postdodecylbeozolsulfansflui«, in einer viskosen 
organischen MgerflQaaigkeit zusammengebracht Dos fUkchtige organiache Lfi- 
sungsmittel wird nach der Hydrolyse entfeint und es verbleibt ein in der viskosen 

30 organischen Tragerflflssigkelt, wie Xyloli dispergieirtes Aluminivmbydrosdd. 

Ein ahnliches Verfahren beschreibt die US 3.867,296. Hier werden Tonerdehydrate 
in einem flQcbtigen organischen Medium mit einer hfiber-molelcularen organischen 
Sulfonsflure in emer viakosen organischen Trftgerfltiissigkeit versntzt. 

25 

Die US 4,076,638 und US 4,123,231 bescbreiben Varianten diesiss Ver&farens. Nach 
der US 4,076,638 wird paiaUel erne Caibonstture eingesetzt und auf die viskose or- 
ganisehe Trttgerflfissigkeit verzichtet. Nach der US 4»123,231 wird neben der orga- 
nischen Siilfons&ure eine wSfirige Mineralaaure eingesetzt. 

30 

Den in den oben bezeichneten U.S.^Palenten bcscliriebenen Verfahren ist gemcin^ 
sam, dafi crhebUche Mengen an organischen Sulfonsauren, bezogen auf die Menge 
an Tonerdehydrat, eingesetzt werden massen. Weiferhin slnd oirganische Lfisungs- 
mittel bei der Herstellung der dispergierbaren Tonerden erforderlich. 
35 ' . 

QemaB deif AU 200149 werden die mineralischen Oxide in hochviskosen Mineral- 
filen mit hohen Feststoffgehalten aufgenonunen und sodonn in hoher VerdUnnung 
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mit geringen FeststoffgehaJten in Benzinen dispcrgiert. Echte kolloidale LOsungen 
liegenjisdochnicht vor. 

Die nach den oben beschricbenen Verfahren erhiiltcnen Produktc lassen sich nach 
Trocknung in organischen Lfisungsmittel nicht mehr dispergieren. Aufgabe der Er- 
findung ist es, dispergierbare Metalloxide / Metallaquoxide bziv. ein Verfahren zur 
Hers^ell^ng derselben bereitzustellen, das die Nachteile des iStandes der Technik 
nicht aufWeist und 2.B. auf den Einsatz arganiscben Lssungsnittel bei der Herstel* 
lung verdchtet. Diese Aufgabe wird durch den Gegenstand der Jirfmduog gelflst. 



Gegenstmd der Erfmdimg ist ein Verfahren zur Herstellung von Metalloxiden bzw. 
Metallaquoxiden, insbesondere Tonerdehydraten, dk in aprotl5>Uien oder protischen 
organischen Losungsmitteln dispergierbar sind, Diese sind e:ii£ltiich als Umset- 
zungsprcidukte: 

IS (A) einea cder mehrerer Metalloxide / Metallaquaxide mit einer Kristallitgrfifie von 
4 bis 100 nm, vorzugsweise 6 bis 20 nm, bestimmt mittsls Rfintgenbeugung 
am 021 Reflex, nnd dner PartikelgrOfie von kleiner 1000 mn, vorzugsweise 5 
bis 500 nm, besonders bevorzugt 20 bis 100 nm - bestinuiit mit Hilfe der Pho- 
tokorrelationsspektroskople (PCS), z.B. wdhiend des Herfltellungsprozessea in 

20 Dispersion vor der Trocicnung " 

(B) mit einer oder mebreren organischen Sulfonsfiuren, wobei 

(i) sDweit die Umsetzung in Gegenwan eines weltgchend wftfirigen Me- 
. 4iuins Oder in Abwesenhelt eines VerdUnnungsmittels erfolgt, die or< 

ganiscbe Sulfonsfture eine Mom>-, Di- oder Tti« Alkyl< 
2S Benzolsulfonslure ist, worin der / die Alkylrestit CI- bia C6-, vor- 

zugsweise CI- bis CA'y Alkylreste sind, bevorzagt sind Mono-Cl^ 
alkyl-benzolsttlfonsfturen oder Mono-C3-aUcyl-benzolsulfons&uren, 
oder 

(ii) soweit die Umsetzung in Gegenwait eines orgaiiischen aprotischen 
30 oder organischen protischen LOsungsmittels erfolgt: die Qrganische 

Sulfonsaure zumindest 14, vorzugsweise zunundest 16, Kohlen- 
stof&tome aufWeist und zumindest einen aromatischen Ring aufWeist 
wobei die Komponenten (A), berechnet als Metalloxid, und (B) ia einem Oewichts^ 
verhSltnis von 98 : 2 bis 70 : 30. vorzugsweise 95 : 5 bia 80 : 2(1 eingesetzt werden. 
35 Als protijiches organisches Lfisungsmittcl gemfifl (ii) sind z.B. Alkohole. vorzugs- 
weise C2- bis C4^ Alkohole, geeignet, als aprotisches Lfisungsmlttel gem&fi (ii) z.B. 
aromatischc KohlcnwasscrsiofTe, wit Toluol. 
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Soweit die Umsetzung in Gegenwart eines weitgehend wftDriijcn Mediums crfolgt, 
ist die organiscbe SulfonsSlure vorzugsweise im weitgebend wftfirigen Medium I6s- 
lich, 

5 Bevorzugte AusfUhnrngsfoimen sind Gegenaund der UnteransprQche. 

Die erfmdungsgem^ als Dispergiennedium eingesetzten LOsuogsmittei sind: 
0) iiicht-prolische, polarc, organische tasunijsmittel ; 

(II) protische, polare organische Lbsungsmittel mit zumiiidest 2 Kohlenstoff- 
10 Atomenoder* 

(III) apolare organische LfisungsmitteJ . 

Geeignet'.: nicht-protische, polarc. organische Ldaungsmittel (I) sind Ketone, Ether 
und Ester wie Aceton, Tetrahydrofiiran (THF), A^ethylethylketon, Polyolcster und 
IS l,6*Hex»adioidiacrylat aber auch Diroethylsulfoxid (DMSO). 

Geeignetc protische, polare, organische, ggf. hobermolekulare, Ldsungsmittel (II) 
mit zumiodest 2 Kohlenstolf-Atomen sind Usimgsmittel wie Alkobole, Polyether 
(mit 2umindest einer fireien Hydroxygruppe), Hydvoxyalkylestei: und Hydroxyalkyl- 
20 ketone Oder auch Carbons&uren. Excmplarisch fQ? die Alkobok seien genaunt z3. 
Ethylengl/col, C2- bis C8- Mono* oder Dihydroxyalkohole wie Propanoic, Butano* 
le, Pentanole und Hexanole. 

Geeignete apolare organische Ldaungsmittel (III) sind Ldsungsnittel wie Toluol und 
25 Chlorbenaol. 

Die naeh dem erfindungsgemSfien Verfahren erh&ItUchen disperitierbaren Metalloxi- 
de bzw. ^'IetaUaquoxide sind Pulver, die mit einem Feststoffg<:haIt von bis zu 35 
Gew.% in den oben bezeichneten L6sungsmitteln dispergiert werden kfinnen. Die 
3D Partike]gr()Qe der dispergierten Toneerdehydrate betrSgt vorzuj^sweise von 20 bis 
1 000 nm, bestinunt mit Hilfe der Photokorrelationsupektroakopie (PCS). 

Nach einer bevorzugten AusfUhrungsfonn der ErBndung werdcn die Metalloxide 
bzw. MetaJlaquoxide, insbesondere amoirphe bzw. nanokiistalline Tonerdehydrate, 
35 der KristalilitgrdQe bis 100 nm (gemessen am 021-Lleflex), die eine KomgrCfie zwi- 
schen 0,2 |im und 90 (im (bei einer Panikelgrflfie von 20 bis 1000 nm in Dispersion) 
aufwcisen, mit 0,2 bis 2g p-ToluolsulfonsSurc-Moiiohydrat jc g Tqnerde bzw. Me- 
talloxid oiler Metallaquoxide, jcweils berechnet ails Metalloxid. bei Temperaturen 
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zwischea 0 und 140^C zwischen 30 und 180 min gerOhrt und dtirch Sprfihtrocknung, 
Gefriertiocknung, Trocknung in Qberkritischen Lasuagsmir.eln, Filtration oder 
TFOmmeltrocknuog getrocknet Das so erhaltene Pulver hat n^ir noeb eine geringe 
Wasserdispergierbarkeit (< 30 Gew.%) und zeichnet sich diiich beaondera enge 
5 Komgralienverteilung aus, Das Pulver ist in den oben ausgeviiesenen organischen 
Lfisungsinitteln Riit PartikelgrdQen von 10 bis 1000 nm, vorzugsiweise 10 bis 500 nm 
(gemessen jeweils in Dispersion), gut dispergierbar. 

Dabei wisrden 2um Teil transluzente Dispersionnn erhalten, die transparente Be- 
10 schichtungen Z.B. atif Folien oder Glas und ahnlichen Flacheii Uefem. Durch die 
Dispergierbaikeit in organischen Lfisungsmitteln eignen sich sokherart inodifiziene 
Tonerden zur Einarbeitung in verschiedene nicht-wasserlCslicfae Polymere oder Lak- 
|ce/Farben« 

15 

Die so erhaltenen Dispersionen sind grOfitenteils o}pak und zeichnen sich durch eine 
ausgezeiclmete Sedimentations-' und Zentrifogationsstabilimt aus. dJh, es bandett 
sich urn cichte kolioidale Dispersionen. Eine weitere Besonderheit stelU die Re« 
dispergieibarkeit, insbesondere nach Trocknung, in organischen LSaungsmitteln dar 
20 sowie die MfigUchkeit, stabile Dispersionen mit hoben FesUtoffgehalten (> 20 
Qew.*%) lierzustellen. Oberraschend stnd die nach dem erfindungsgeniHBen Verfah- 
ren zugSnglichen Metalloxide / Metalloxidhydrate auch nach Iroclmung und ggf. 
Konfektioiiierung und/oder Lagerung in den Dipergiennedien (I) bis (IH) dispergier- 
bar. 

25 

Im Gegensiatz zu Dispersionen von Tonerdehydraten im wSsserigen System steigt 
die Viskos;it&t nur zu Beginn wenig an, bleibt jedoch nach einem Tag konstant (Fig. 
I /I). Auch nach mehreren Wochen fmdet keine Sedimentation statt Durch diese 
Eigenscbaften ist das erfindungsgemMBe mit p-Toluoisulfonsflure modifizierte Ton- 
' 30 erdehydrat besonders gut zu verarbeiten und hervorragend geeigjiet zur Herstellung 
von transp&renten Beschichtungen sowie zur Einarbtntung ols FilUstoffin hydropho- 
ben Materialien wie PVC oder auf organischen LOsungsmitteln basierende Lacke 
bzw. Farbea. 

35 Dispergiervorschrift: 

In cinem Bucherglas wurden ] 8 g LOsungsmitte) vorgelegt und unter heftigem Rtih- 
ren 2 g modifiziertes Toncrdebydrat portionsweise binnen 1 bis 5 min in den ROhr- 
wirbel dosiisrt und nochmals 10 min gerOhrt. Es resultieite eine Dispersion mit 10 



28-DEZ. ■ 01 IFR) 15:02 HSG IN BUCHHOLZ 4llllJ99l!29 S. 0_lfl 



I I 



WO01/D38:i4 6 PCT/D£00/021O 



Peststofigehalt. Bel gut dispergierbaren Produkten tritt keinerlel Sedimenta-' 
tion aul*. Die Dispergierbarkeit wurde durch Zcmtrifugieren einer Dispersion bei 
2000 U/mia (10 min) und Trocknen (bei 120^C) und Auswiegen des NiederscUap 
bestimmt. 

■5 

Dispergierbare Metalloxide / Metallaquoxide im Sinne der Erfiiidung sind insbeson- 
dere soU-he, die sich nach dem in dieser Vorschrift bcschrcibec. Verfahren zu >» 95 
Gew.% Izw. 98 O9W. in dispergiertem^lustand verbleiben. 

10 Beispiel 1 

20 g wiisserdispergierbares, naaokristallines (KiistallitgrCBe gemcssen am 120* 
Reflex: 1M2 nin) Tonerdehydrat (CONDEA-Produkt Disperal® S) entsprechend 
14,4 g AljOj wurden in einer Lcsung ynii 4 g p-Toluoifiulforj5tiure in ISO g demi- 
neralisieitem Wasser dispergiert und 30 mia lan^i unter ROhitm auf 90°C erhim. 
15 Dabei stellte sich cio pH^Wert von 1,5 ein. Die Dispersion dlckte etwaa ein. Nach 
AbkOhlen wurde die Dispersion sprOhgetroeknet (loieMemperatur 240«270^C, Out- 
let-TempisratUT < 1 lO'^C). Man erhielt ein weiOes ginuchloses Pulver mit aus Tabdle 
2 eraichtlichen Eigenschaften. Die Dispergierbarkeit des erhal\%nen Pulvers ist in 
Tabelle 1 und 4 dargestellt 

20 

Beisplel li (ptsa-modifiziertes Silica-Alumina) 

Ansatz: 1 80 g demin. Wasser 

4 g p-Toluolsulfonsauie 

25 20gSiral«30D 

In einer I«fisung von 4 g p-Toluolsulfonsflure in 180 g deminiTalisienem Wasser 
wurde eine Dispersion von 20 g SiraltS) SOD hergeistellt. Es enutand eine gelbliche 
solartige Dispersion. Diese wurde sprOhgetrocknet. Der C-Wert nach dem Trocknen 
betrflgt 8,(]1 %, Das Pulver ist redispergierbar (99%) in Wassa und Etbanol und 

30 nacb Lttsuagsroittelaustausch auch in Hexanol und Ethyienglycol 

BelspUia 

4 g Postdodecylbenzolsulfonsfture (Marlon AS-3) wurden in 180 \i Toluo] gelOst und 
20 g Disporal S zugegeben. Die Mischung wurde 30 min lang hd %0^C gerOhrt Es 
35 entstand ein ieicht gelWiches Sol mit ca. 10 % FeststoffantciU diis Aluminiumoxid- 
Partikel mit einer PaftikelgrfiBe urn 195 nm (gemossen mit Photonenkorrelations- 
^ipcktroakopic, PCS) cnthiclu Das Sol war zu 97,3 % zentrifugierstabil (10 min bei 
2000 upm). Nach Entfemen des LfisungsmitteU bei 40^C / 77 mbar wurde ein gelb> 
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liches kristallartigea Pulver erbalten, das in Toluol, in TetrahydrofurBn (THF)> in 
Butanol. in Methyltertiarbutylether (MTBE) und in Tricblormethan redisporgiert 
werden kann. In Chlorbenzol kann roan eine tninsluzente Dispersion eriialten, die 
jedoch nicht zentrifugierstabil ist. Das Pulver ist zu IQO Vt hydrophob, d.h. die 
Dispergierbarkeit in Wasser ist durch die Umseuung mit Mailon AS-3 auf 0 % re- 
duziert. Die Organosole zeichnen sich durch ihre Langzeitstabilitflt gegenflber Ag- 
glomertition aus. Eine Zunahme der Viskosit&t nach mehrerea Tagen wurde nichl 
beobacbtet. Die Dispergierbarkeit des Pulvers ist in Tabelle 3 daigestellt. 
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Tab.l 

Dispergierbarkeit in verscbiedenen 
organiseben LSsungsmif teln 



Y 


n 

u 


r 

[niu] 


T 

[%] 


n 
D 


z 

[%] 


AcetoQ 


Ja 
(opak) 


80 


60.6% 


brj 20% 
FESGthixo- 


94.2% 


Ethanol 


"111 - 
Ja 


100 


84.5 % 




99.0 % 


i-Propanol 


ja, 

eaogescbrfinkt 








H-b, 


n-Butancii 


ja(op8k) 


97 






99,5% 


Hexanol 


Ja 


335 


65.8 % 


thiKotrop 


84.6 % 


Btbylen«];)yco] 


ja(opak) 










THF 


ja(opak) 


121 






96,5 % 


DMSO 


jaCopak) 


104 






95,0% 


CUorbenzoI 


LSMA* 
(20%FSTG) 


400 




niedrige Via- 
kciaitftt 


99,5 % 


Dicblor-metban 


Nein 










Toluol 


LSMA 


Q.ni* 




geliert, 


n.b. 


l,6^Hexaii-diol- 
diocrylat 


LSMA 






polynierisiejt 
imUV 


n.b. 



Legende Tab. 1: 

Lbsuogsmittel Z-^ Zcntrifogjerntabilitat 2000 

D = Dispurgierbarkeit bis 10 Gew.% upin/10 min 

Featatoffgehalt LSMA» durch LOsungsmittelaustausch 

P- PartikelgrfiBeinmn FESG= Feststoffgebilt 

T - Transimission bei 0,1 % Feststoifge* n.in. » PCS nicbt mSglich 

bait . 
B = Bemeirkungen 

* zunScbst .in Aceton dispergiert, dann gleiche Menge Uisungsmittel Cbier: 
Cbloibeiuo)] zugegeben und das Acetou durch Rflbren uraer Erwirmen auf 
40^*0 veririebfcn.' 
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Tab. 2 

Physikalische Kcnndaten dea Pulvers 







9J 

pISxi 


J6,8Gew,% 
ptsa 


Spezifische Oberiliche (BET) 
(3hbei250^C aktivieit) 


[mVg] 




13S 


Porenvolumen 

(0-1000 nm Porendurchraesser) 


[cmVg] 




0.23 


mittleierPorenradius 


[nm] 




3.2 


AliOj-Ofihalt 


[%] 




66 


C-GehaJt 




3.8 


6.5 


Partikeljjfifie 

(dynanuuche Laserstreuung) 




d,o: 0.7 
d«; 2.2 
d,o: 8.6 


d,o:0.3 
d„: 1.2 
dM:8.5 



Tab. 3 

Dispergierbarkeitvoii Diaperal®> S/Mar)on AS-3 
In verflchiedrnen LBBungsmktteln 



L09ung8imtte!l 


Dispergierbaikeit 


Partikelgrdfle (PCS) 
nm 


Transmission 

% 


Toluol 


95.5 


166 


63.7 


THF 


99.0 


113 


32.3 


Butanol 


99.0 


130 


44.5 


MTBE 


. 85 




6.8 


TricWormethan 


98.5 


64 


42.3 
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Tab. 4 

Dispergierbarkdt von DisperaK^ PISA in 
Lfisungsmittel - Gemischeo (10 Gew.% Festatoff) 



LOsungsininel VerhSltms PartikelgrdAe . 2;entriAigieratabilitfit, 

(PCS) (2000 U/min / 10 min) % 
nna 


CHCI^ : l^eOH 


90: 10 


90 


98 


CHCK : MeOH 


70:30 


70 


97 


CHCI, : McOH 


50:50 


80 


97.5 


CHCI^ : UtOH 


30 ; 70 


107 


97,5 


CHCUrMeOH 


10:90 


70 


9S.5 










CH,CI^ : MeOH 


90 : 10 


97 


98 


CH;CIj : MeOH 


70:30 


109 


96 


CH^Ciy : MeOH 


50:50 


103 


96.3 


CH^Cl, ; MeOH 


30:70 


97 


98,5 










CHCI, : Acetott 


70:30 


14» 


84 


CHCU : Accion 


50:50 


52 


97,5 
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PatentansprQche 

1. \'erfahren zur Herstellung von inodifizieiten in organi;5chen Ldsungsmitteln 
dispergierbaren Metalloxiden bzw. Metallaquoxiden durch Unvsetzung 

(A) eiiies oder mebrerer Metalloxidc bzw. Metallaquoxide mit eincr KristalUtgr6Be 
von 4 bis 100 lun, bestimmt mituls Rfintgenbeugung am 021 Reflex, und einer 
PartikelgrfiBe von kleiner 1000 nm mh 

(B) eitier oder mehreren organisehen Sulfonsfiuren, wobei 

(i) die oiganische Sulfonsaure eine Mono-, D:i- oder Tri- alkyl- 
benzolsulfonsauie j3t, worin der/die Alkylreste CI- bis C6- Alkylreste 
sindv soweit die Umsetzung in Gegenwart eines weitgehend wflBrigen 
Mediums oder in Abwesenheit eimss Verdttnnucgs- / Ldsungsmittels 
erfolgt, Oder 

(U) die organiscbe Sulfonsfture zumindest 14 KohleostofCfttome aufWeist 
und zumindest einen aiosnatisclren Ring aufweiat* soweit die Uinset- 
zung in Gegenwart eines organischcn aprotiscberi oder protischen La- 
sungsmittels erfolgt, 

wobei die Komponente (A), berechnet al9 Metalloxid, und die Koroponente (B) in 
einem O&wichtsverhfiltnis von 98 : 2 bis 70 : 30, vorzugaweitie 95 : 5 bis 80 : 20 
eingeseta:t werden. 

2. Veifahren gemU Anspnicb 1 , dadurch geicennzeichnet, da0 als Metalloxlde 
bzw. Metallaquoxide Metalloxide bzw. Metallaquoxide entbaltimd Aluro]mum» vor- 
zugsweise Tonerden, Tonerdehydrate, insbesondeve bObmitischts oder pseudobfihmi- 
tische Tonerden, Aluminiumsilikat bzw. Sx/Al- Mischoxide, einueaetzt wcrden. 

3. Veifahren gem&& einem der vorbergehenden Ansprticbe, dadurch gekennzeich* 
neti dall die organiscbe Sulfons^ure Toluolaulfonslure vorzugsweise p- 
ToluolsuifonsSure ist. 

4. Veifahren gem^O Ansprucb 1 oder 2, dadurch gekennzeiclmet, dafi die organi- 
scbe Suilbns&ure eine organische Verbindung des Typs R-SO,!:! ist, worin R ein al- 
kylsubstituierter aromatischer KohlenwasserstoHrest mit 16 bis 24 Koh- 
lenstoffatomen ist. 
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5. VcTfahren gemSB einem der voxhergehendeo AnsprQche, cladurch gekeimzeich- 
net, daB die Metalloxide bzw. Metal laquoxide uiid die organische Sulfonsflure bei 
einer Temperatur von 0 bis 140 vorzugsweise bei 0 bis kleijier 90 °C, in Kontakt 
gebrachl werden. 

5 

6. VerMren gemftfi einem der vorhergehenden Ansprache, d adurch gekennzeicb- 
net, daD die Metalloxide bzw. Metallaquoxide mit der orgamschen Sulfonsfiure fikr 
30 s bis 7 Tage, vorzugsweise 30 bis 90 min, und voneugswiiise luiter Rtlhren in 
Kontakt gebracht werden. 

10 

7. Veifahren geraflfl einem der vorhergehenden Ansprilche, dadurch gekennzeich- 
net, da0 die modifizierten Metalloxide bzw. Metallaqnoxide durch SpzUhtrocknung, 
Gefriertrocknung. Mikrowellentrocknnng, Trocknung in iibeikrjtischen Ltfsungsmit- 
teln. Filtiation, Kontakttrocknung oder Trommeltrocknung getrocknet werden. 

15 

8. Veiiahren gemSfi einem der vorhergehenden ^^nsprUcbei diidurch gekennzeich- 
net, daB die modifizierten Metalloxide / Metallaquoxide in orgajiischen LOsungsmit- 
teln Diapersionen mit Feststoffgehalten von 10 bis 35 Gew.%, bevoizugt 20 bis 30 
Gew.%, dispergierbar sind. 

20 

9. Veirfahren gemflfi einem der vorhergehenddn AnaprOchs* dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi das modifizierte Tonderdehydrat durch Extrusion,. Tablettierung oder 
KugeltrofifVer&hren zu FormkOipem, verarbeitet wiird. 

25 10. Verfahren gemifi einem der vorhergehendisn AnsprQchis, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Metalloxide bzw. Metalla<]uoxide In einem orgnnische 
Uisungsmittel aufgenommen werden und dieses Lasungsmittel gegen ein zweites 
irfisungsmittei ausgetauscht wlrd. 

ao 1 1. Sulfonsdure-modifizierte Metalloxide bzw. Metallaquoxide herstellbar gemOB 
einem der vorhergehenden Verfahren 



35 
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12. Metalloxid - bzw. Metallaquoxid- Disp^irsion enthaJlend die sulfonafiure- 
modifmerten Metalloxide / Metallaquoxide geiiaafl Ansprudi U und als Disper- 
giermedium 

(I) lucht-protische, polare, organische LdsungsmiUel ; 
5 (II) protische, polare organische Lfisungsmittel mit zumindest 2 KohlenstofiT- 
Atomen oder 
(KI) q>olare organische Ldsungsmittel. 

13. Metalloxid - bzw. Metallaquoxid- Dispersiion gema0 /nspmch 12, dadurch 
10 gekenns^ichnet, daB. die Dispersion einen Zusatz ziunindest eines orgaiuscheti Vis- 

kositatsstcUraittels, vomjgsweise einer polymercn / oligomeJ«n Verbindung» wje 
Cellulor«, ein CeUulose-Derivat, ein Polyacrylat oder einem Polyvinlyalkohol. ent- 
hfllt 

15 14. Verfahren zur Herstellung einer Metalloxid - bzw. Meta]laquoxid- Dispersion 
gemftfi Ansprueh 12, duicb Dispergieren eines dispergiermittelf -eien / Idsungsmittel- 
ireien pnlverl5nnigen snIfons&UTe-modiiizierten MetaUoxidea bzw. Metallaquoxides 
hergestellt gemlB einem der AnsprQcbe 1 bis 10 unter Einsatz eines Dispergiermedi' 
umgemlifiAn9pmchl2. 

20 

15. Verwendung der sulfonsSure-modifizienen Metalloxide i3zw. Metallaquoxide 
gemflB ^Vnspruch 11, daduich gekennzeichnet, dafi das modifi^erte Metalloxide / 
Metallaquoxide als Fttlbnaterial in Ldsungsmittelbasierte Farbiui oder Lacken oder 
in nicht-waaserldsUche Kunststofife eingebracht wiird. 

25 

16. Verwendung der sulfonsfiure-modifizierteQ Metalloxide l)zw. Metallaquoxide 
gemfiB Anspruch 11 zur Herstellung von Beschicbtungen, vorzuj^&weise von transpa- 
renten Beschicbtungen, auf Folien, Metallen/Metalloxiden, Olas, PVC und anderen 
KunststoSen. 

30 

17. Verwendung der sulfonsfiure-modifizierten Metalloxide tizw. Metallaquoxide 
gemSfi Ansprueb 11 zur Herstellung von Katalysatortrftgem. 

35 
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Fig. 1 / 1 



Viskositatsveriauf in Aceton 



200 

1150 

m 

Pa too 

8 

50 




60 . ..^^ 2 



1311 



1 \ r— 1— — 

sofbrt 12 3 6 



10 



Tage 



28-DEZ.'0l(PR) IS:0S HSG IN eUCHHOLZ 



FAX:+49 4181 299829 



S.022 



INTERNATIONALEK: 



RCHENDEBICHT 



PCT/OE 00/02163 



OENSTANOea 



fhf mttmtf<y>altn|>jtfar<MiiilllMflOfl(IP|Q odywohdif Mdonrtn WwWhrfwi iindihr IPK 



a RECHEACMOTCQUBSTB 



IPK 7 BOIJ 



RoofMrtMiftB ibv nMit luni 



ftoiMtt dOM unM r ^ nchtfoMMfm Gi UflB Itliii 



EPO-Internal, WPI Datar.F.AJ 



Nr. 



US 4 076 63B A (REDHORE DEREK ET kl) 

28. rebruar 1978 (1978-02-28) 
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Spa11;6 2, Zelle 33 -Spalte 3, Zelle 26; 
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US 4 123 231 A (GUTHRIE DAVID B ET AL) 
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